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Propriétés physiques et électriques des polymères électroactifs 
Résumé 
Les élastomères diélectriques sont de plus en plus utilisés pour la réalisation des transducteurs 
dans de nombreux domaines industriels : interface haptique, robotique, biomimétisme, 
conversion d’énergie. Pour le fonctionnement de toutes ces applications, le polymère 
électroactif est soumis à une haute tension (de 1 à 10kV). Toutefois, le courant de fuite 
diminue l’efficacité et la durée de vie des dispositifs utilisant ces matériaux. 
Par ailleurs, une précontrainte mécanique (étirement) est généralement appliquée au polymère 
pour accroître l’efficacité énergétique dans la conversion mécanique-électrique. Les courants 
de fuite (et donc le champ de claquage du polymère) seront ainsi conditionnés par cette 
précontrainte et ce point doit faire l’objet d’une étude détaillée. 
L’objet de ce travail de thèse est de mener des analyses de courant de fuite sur des polymères 
électroactifs (élastomères polyacrylates du commerce VHB4910 et silicones Sylgard 186) non 
contraints et contraints mécaniquement pour évaluer l’amélioration ou la dégradation des 
performances électriques lorsqu’ils seront plus tard intégrés en géométrie électrode-polymère-
électrode dans des transducteurs. 
Tout d’abord, nous avons mené une étude exhaustive sur l’influence des facteurs externes 
(étirement, température, champ électrique, nature de l’électrode) sur les propriétés électriques 
du polyacrylate VHB4910. Les études ont été réalisés sur des durées de polarisation courtes 
(quelques minutes) et longues (jusqu’à 15 heures). Au cours de ce travail, nous sommes 
également intéressés à l’étude du phénomène d’autocicatrisation sur le sylgard 186. Les tests 
ont été conduits pour différents types d’électrodes (or, aluminium, graphène, nanoplaquettes 
de graphène : GnP) déposées sur la surface de silicone. Une analyse par microscopie optique 
de la zone évaporée a été menée. 
La finalité de ces travaux aura permis d’optimiser des structures de récupération d’énergie 
électrostatique à base de polymères électroactifs. 
Mots-clés :  
 Polyacrylate, Élastomère diélectrique, Électrode souple, Courant de fuite, Haute 
tension, Propriétés électriques, Précontrainte, Autocicatrisation 
 
  
 
 
  
 
 
Physical and electrical properties of electroactive polymers 
Abstract 
Electroactive polymers known as dielectric elastomers have shown considerable promise for 
transducers. They are attractive for a wide range of innovative applications including softs 
robots, adaptive optics, haptic interface or biomedical actuation thanks to their high energy 
density and good efficiency. For the functioning of all these application, the electroactive 
polymer is subjected to high electrical field. Nevertheless, the performances of these 
transducers are affected by the losses and especially the ones induced by the leakage current.  
Mechanical pre-stretch is an effective method to improve actuation when a voltage is applied 
to the device made up of a dielectric elastomer sandwiched between two compliant electrodes. 
The overall performances of the structure (electromechanical conversion, efficiency, strain 
induced…) depend strongly on the electric and mechanical properties of the elastomer. 
Regarding electric characteristics, dielectric permittivity, dissipation factor and electric 
breakdown field have been deeply investigated according to various parameters such as 
frequency, temperature, pre-stretch, or nature of the electrodes but complete analysis of the 
leakage current is missing in the scientific literature.  
 Thus, this work reports an extensive investigation on the stability of the current-time 
characteristics in dielectric elastomer. Particularly, we focus on the influence of the nature of 
the electrodes and pre-stress applied to the transducer. In order to evaluate the influence of the 
time duration on the behavior of the leakage current, short and long-term electrical stress 
times was applied during short times and up to 15 hours.  
Leakage current in electroactive polymers were discussed for a commercial polyacrylate 
(VHB4910 from 3M) currently used for soft transducers applications. This current is 
investigated as a function of external factors (stretching, temperature, type of material for 
electrodes)  
In order to evaluate the limitations in term of voltage and in the goal to increase the lifetime 
of these transducers, the second part of our study is focused on the dielectric strength of 
silicone rubbers for various types of electrodes (gold, Aluminum, graphene nanoplatelets, 
graphene : GnP). The effect of self-healing is particularly studied and a selection of electrodes 
for soft transducers based on dielectric elastomers is proposed. 
Key words: Polyacrylate, Dielectric elastomer, Soft electrode, Leakage current, High voltage, 
Pre-stretch, Self-healing 
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Introduction générale 
Contexte 
Parmi les challenges des années à venir en terme de recherche et d’innovation, le 
développement  de dispositifs autonomes d’énergie tient une large place. Par « dispositif 
autonome », on entend un système capable de générer et/ou récupérer de l’énergie à partir de 
conditions extérieures (vibrations mécaniques, pression, vent, vagues, température…) 
auxquelles ce système va être soumis. L’utilisation de polymères électroactifs constitue une 
voie particulièrement innovante pour la génération et la récupération d’énergie de systèmes 
autonomes. Ce sont des matériaux dont la taille et la forme se modifient lorsqu'ils sont soumis 
à un champ électrique.   
Toutefois, le courant de fuite diminue l’efficacité et la durée de vie des dispositifs utilisant 
cette classe de polymères et très peu d’attention a été consacrée à l’effet de courants de fuites 
au sein de ces matériaux. Or ce paramètre va impacter la valeur du champ réellement appliqué 
au matériau. 
Dans le fonctionnement des applications utilisant les polymères électroactifs, le principe est 
basé sur une conversion d’énergie mécanique en énergie électrique. Afin d’accroître le 
rendement énergétique, une précontrainte est généralement appliquée au polymère. Cet 
étirement initial du matériau permet d’en diminuer l’épaisseur et facilite donc l’application 
d’un champ électrique plus élevé aux bornes du polymère. Les courants de fuite (et donc le 
champ de claquage du polymère) seront ainsi conditionnés par cette précontrainte et ce point 
doit faire l’objet d’une étude détaillée.  
Les travaux réalisés lors de ces vingt dernières années sur les polymères électroactifs, et en 
particulier sur les élastomères diélectriques (polyacrylate, silicone etc.), se sont 
principalement centrés sur les propriétés mécaniques et l’étude des propriétés diélectriques 
sous champ électrique.  
Compte tenu de leur grande adaptabilité, ils sont de plus en plus utilisés dans de nombreux 
domaines. Les raisons principales sont liées à la bonne tenue aux contraintes climatiques 
couplées aux propriétés mécaniques de ces matériaux. Toutefois, leur essor à ce jour est 
notamment ralenti par leur durée de vie limitée sous champ électrique. Ces matériaux doivent 
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conserver un caractère isolant de qualité lorsqu’ils sont intégrés dans des applications de type 
transducteurs. 
Durant ce travail nos efforts seront donc focalisés sur la recherche et l’optimisation d’une 
structure électrode-polymère électroactif-électrode qui possède le plus faible courant de fuite. 
Des structures non contraintes et puis sous contrainte (i.e. sous étirement mécanique 
préalable) seront évaluées en terme de courant de fuite. La tenue au claquage et les 
possibilités d’autocicatrisation pour augmenter la durée de vie de ces matériaux pour 
l’application seront également évalués. 
Objectif de la thèse 
Dans ce cadre, le présent travail de thèse se propose d’apporter des éléments de réponse aux 
items suivants : 
 Quels sont les mécanismes  qui régissent la conduction électrique dans les polymères 
électroactifs dans des conditions de fonctionnement sous champ électrique, en durée 
d’application de la tension et en température ? La nature des électrodes influence t’elle 
cette réponse électrique ? 
 Quelle est l’influence d’une précontrainte mécanique sur la réponse électrique étudiée 
dans l’item précédent et dans des conditions de fonctionnement similaires? 
 Quelle structure électrode –polymère électroactif –électrode peut répondre le mieux à 
la tenue au claquage ? L’autocicatrisation peut-elle constituer un indicateur pour faire 
ce choix de meilleure structure à sélectionner pour l’application ? 
 
Les travaux développés dans ce manuscrit sont basés sur les recherches antérieures du 
laboratoire de Génie Electrique de Grenoble (G2Elab) concernant les propriétés électriques 
des matériaux diélectriques et en particulier les polymères électroactifs. Le laboratoire 
G2Elab dispose de moyens puissants de caractérisation électrique. Comme évoqué plus haut, 
cette étude revêt un caractère couplé mécanique-électrique. Ainsi pour les tests mécaniques, 
nous nous sommes appuyés sur le laboratoire LaMCoS (Laboratoire de Mécanique des 
Contacts et des Structures) basé à l’INSA de Lyon et qui dispose des équipements adaptés à 
l’ensemble de ces tests. 
Structure de la thèse 
Au niveau de l’organisation du manuscrit, il est structuré en quatre chapitres. La première 
partie de cette thèse porte sur l’état de l’art des polymères électroactifs. Nous nous intéressons 
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en particulier aux élastomères diélectriques et leurs applications. Notre choix s’est porté sur 
les polyacrylates et les silicones. Les phénomènes de transport dans les matériaux 
diélectriques feront l’objet de la dernière partie de ce premier chapitre. 
Le deuxième chapitre tente de répondre au premier item présenté plus haut dans l’objectif de 
la thèse. Pour cela, nous avons fait le choix d’étudier la réponse électrique sous tension 
continue d’un polymère électroactif de type polyacrylate commercial (VHB4910 de la société 
3M). Ce chapitre s’intéresse aux propriétés électriques et en particulier à l’évolution 
temporelle du courant de fuite. Nous verrons notamment le rôle joué  par la nature du 
matériau constituant l’électrode utilisée pour l’empilement électrode-VHB4910-électrode. 
L’étude a été menée de l’ambiante à 80°C sous des niveaux de champ électriques compris 
entre 1MV.m
-1
 et 10MV.m
-1
, et ceci pour des temps courts d’application de la tension (300s) 
ou sous de longues durées (entre 6 heures et 15 heures. 
Le troisième chapitre apporte des éléments de réponse à l’item 2 présenté plus haut dans 
l’objectif de la thèse. Par cohérence avec l’étude menée dans le chapitre 2, le polyacrylate 
VHB4910 a été précontraint pour cette nouvelle étude. La précontrainte est volontairement 
appliquée sur le polyacrylate pour améliorer les performances de l’application envisagée en 
terme de rendement énergétique (comme évoqué plus haut). Dans ce chapitre nous allons 
nous focaliser sur la combinaison de la précontrainte avec d’autres facteurs externes 
(température, nature de l’électrode et champ électrique) pour étudier leur effet sur l’évolution 
temporelle du courant de fuite. 
Le quatrième chapitre traite des phénomènes conduisant à l’autocicatrisation lors du claquage 
d’un film élastomère silicone (sylgard 186) métallisé sur chaque face de sa structure en 
géométrie plane pour tenter de répondre à l’item 3 évoqué dans l’objectif de la thèse. L’étude 
sera étendue à un panel d’électrodes (graphène, or, aluminium et nanoplaquettes de graphène 
(GnP)). Les mesures de claquage seront complétées par des analyses de la zone démétallisée 
grâce à l’utilisation d’un microscope optique. Le graphène ayant montré des potentialités 
intéressantes, il a ensuite été sélectionné pour compléter l’étude en analyse diélectrique d’une 
structure en géométrie plane graphène-sylgard 186 – graphène. 
Pour finir, une conclusion générale rappellera les résultats pertinents de ce travail. Quelques 
perspectives à ce travail finaliseront le manuscrit. 
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Chapitre I 
Etat de l’art sur les transducteurs à base d’élastomères 
diélectriques 
Un problème sans solution est un 
problème mal posé. 
               (Albert Einstein) 
I.1. Introduction 
Parmi les polymères isolants électriquement, certains sont qualifiés de « matériaux 
intelligents» (« Smart Materials » en anglais), c’est-à-dire qu’ils réagissent (par exemple en 
changeant de forme) sous différents stimuli tels que la lumière, l’acidité, la chaleur, le champ 
magnétique ou électrique [1] [2] [3]. 
Les technologies constituées de matériaux intelligents ont rencontré un développement 
croissant durant ces dernières décennies. La figure I-1 montre l’accroissement du nombre de 
publications depuis ces quinze dernières années lorsqu’on utilise les mots clés « electroactive 
polymers » « dielectric elastomer » sur le site ISI Web of Knowledge - Thomson Reuters. 
. 
 
 
Figure I-1 : Histogramme représentatif du nombre de publications à partir des mots clés « 
electroactive polymers » « dielectric elastomer » dans le titre sur le site ISI Web of Knowledge - 
Thomson Reuters 
0
200
400
600
800
1000
1200
1400
1600
1800
2000
N
o
m
b
re
 d
e 
p
u
b
lic
at
io
n
s 
Années 
Total des publications
Revue
5 
 
Le terme intelligent associé à un matériau peut revêtir différentes significations. Dans le cadre 
de notre étude, ce terme sera lié à une action mécanique utile du matériau suite à sa 
déformation provoquée par une excitation externe. Cette excitation sera mécanique ou 
électrique et les matériaux utilisés seront des polymères électroactifs de type polyacrylates et 
silicones. 
Depuis la publication de Pelrine et al. dans la revue Science en 2000 montrant les potentialités 
des polymères électroactifs (EAPs) [4],  ces derniers ont fait l’objet d’attentions particulières 
autant expérimentalement que théoriquement. Ces polymères sont souples, modelables à 
façon (possibilité de réaliser des géométries 3D complexes) [5], peu chers, biocompatibles et 
on les retrouve dans des applications originales concernant le domaine de la robotique [6], des 
interfaces haptiques [7]. On utilise aussi ces matériaux pour la génération et la récupération 
d’énergie mécanique. En effet, ils peuvent récupérer des densités d’énergie 100 fois plus 
élevées que celles obtenues avec des polymères piézoélectriques [8]. Toutefois, ces matériaux 
sont passifs et nécessitent une haute tension de polarisation pour réaliser des cycles 
énergétiques d’où le développement extrêmement limité de prototypes à ce jour faisant appel 
à cette technologie. 
Une interrogation qui demeure dans l’utilisation de ces matériaux concerne leur 
comportement électrique lorsqu’ils sont soumis aux contraintes mécaniques qui leur sont 
usuellement appliquées dans des applications. C’est à cette interrogation que nous allons 
apporter des éléments de réponse dans le cadre de cette thèse. 
Le but de ce premier chapitre est de situer notre travail  dans le contexte scientifique actuel et 
de donner une description de l’état de l’art des polymères électroactifs et de leurs applications. 
Une présentation, de toutes les classes de matériaux électroactifs, de leurs propriétés et de 
leurs principes de fonctionnement, nous permettra de nous situer par rapport aux objectifs de 
la thèse. Un intérêt particulier est porté aux élastomères diélectriques qui constituent une 
famille de matériaux parmi les plus prometteuses du fait de leur densité d’énergie élevée et de 
leur capacité à supporter de grandes déformations. 
Étant donné que notre travail est dédié principalement à l’étude des propriétés physiques et 
électriques des élastomères et avant d’analyser en profondeur ces propriétés électriques, il 
sera souhaitable de décrire les mécanismes de base qui régissent les processus de polarisation 
et les phénomènes de transport dans les matériaux diélectriques. Ceci fera l’objet de la 
dernière partie de ce chapitre. 
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I.2. Etat de l’art sur les applications des polymères électroactifs 
I.2.1. Classification des polymères électroactifs (EAPs) 
En 2001, Bar-Cohen a classé les EAPs, en deux grandes familles distinctes selon l'origine 
physique de leur action : la famille électronique et la famille ionique. La famille électronique 
est activée par un champ électrique extérieur tandis que la famille ionique est basée sur une 
migration ionique au sein du matériau. Aucun polymère ne surpasse les autres, tous ont leurs 
avantages et leurs inconvénients. 
Les EAPs ioniques sont sensibles à la température et l’humidité. Au contraire les EAPs 
électroniques, qui incluent les polymères ferroélectriques, les polymères électrostrictifs et les 
élastomères diélectriques, peuvent répondre vite, ont une densité d’énergie élevée et sont  
relativement insensibles aux niveaux d’humidité. Nous focalisons notre attention sur cette 
seconde famille et le tableau I-1 récapitule les principales propriétés des EAPs électroniques. 
Tableau I-1 : Les principales propriétés des EAPs électroniques [9] 
Matériau 
Déformation 
(%) 
Densité 
d’énergie 
(kJ/m
3
) 
Pression 
maximale 
(MPa) 
Durée de 
vie (cycles) 
Tension 
(V) 
Efficacité 
(%) 
Elastomère 
diélectrique 
100 1k 0,1-3 10
6
 @ 50% >1k 90 
Polymère 
ferroélectrique 
3-10 1k 400-1200 - ≃1k 10-40 
Polymère 
conducteur 
2-12 70-100 500 800 000 2 <10 
Piézoélectrique 0,2 100 70k - - - 
Si nous comparons ces différents polymères, les élastomères diélectriques montrent plusieurs 
avantages : (i) une grande déformation, (ii) une longue durée de vie, (iii) une haute densité 
d’énergie. Toutefois, les élastomères diélectriques fonctionnent sous haute tension (kV) et ce 
point limite leurs utilisations. 
Les polymères diélectriques sont de plus en plus utilisés pour créer des transducteurs dans de 
nombreux domaines industriels : interface haptique, robotique, biomimétisme, biomédical, 
énergie. Nous pouvons citer des actionneurs, des capteurs mais aussi des générateurs 
électrostatiques souples qui représentent un domaine très prometteur. 
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Le tableau I-2 reporte quelques exemples d’applications de polymères électroactifs et 
l’avantage de ces matériaux. Il ressort de ce tableau que le spectre d’utilisation des polymères 
électroactifs est vaste.  
Tableau I-2 : Liste des applications et des avantages potentiels des polymères diélectriques [10] 
Application 
Approche commune des transducteurs 
électriques existants 
Avantages potentiels des polymères 
diélectriques 
Générateurs 
Électromagnétisme, Électrostatique, 
Piézoélectrique 
Puissance élevée, coût faible, rendement 
élevé, matériau moins cher, 
Capteurs Électromagnétisme 
Coût faible, tailles et formes variés, 
capacité d’intégration à de nombreuses 
structures 
Microrobotique 
Électromagnétisme, Électrostatique, 
Piézoélectrique 
Densité d’énergie élevée, puissance de 
sortie élevée, efficacité élevée par 
rapport à l’électromagnétisme 
Microfluidique 
(valves, pompes) 
Électromagnétisme, Électrostatique, 
Piézoélectrique 
Bonne pression pour beaucoup de 
micropompes, haute puissance et densité 
d’énergie 
Dispositifs de 
micro-optique 
Électrostatique, Piézoélectrique 
Transparence, production faible de 
chaleur, résistance aux chocs 
Interface haptique Électromagnétisme, Piézoélectrique 
Haute flexibilité et résistance aux chocs, 
densité d’énergie élevée 
 
I.2.2. Mode Actionneur 
Les polymères diélectriques fonctionnent sur le principe d’une capacité variable. 
Généralement, une structure à base de polymère diélectrique est composée du matériau 
diélectrique pris en sandwich entre deux électrodes. Lorsqu’une tension est appliquée, une 
pression électrostatique σe, appelée pression de Maxwell, apparaît aux bornes des électrodes. 
 σe = 0 𝑟𝐸
2
       (I.1) 
avec ε0 permittivité diélectrique du vide, εr permittivité relative du diélectrique, E champ 
électrique en MV.m
-1
. 
Cette pression électrostatique σe induit une pression mécanique σM sur les électrodes 
supérieures et inférieures (équation I.2). Si bien que le polymère se contracte selon son 
épaisseur (z) et s’étend selon son aire (x, y) comme l’illustre la figure I-2. 
                                                        σM = 
𝜎𝑒
𝑌
 = 
𝜀0𝜀𝑟
𝑌
(
𝑉
𝑧
)2                                                      (I.2) 
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avec Y le module de Young, z l’épaisseur et V la tension appliquée. 
 
Figure I-2 : Principe de fonctionnement en mode actionneur d’un polymère diélectrique 
La plupart des configurations d'actionneurs en élastomères diélectriques proposées par Pelrine 
et al. [11] [12] et Kornbluh et al. [13] sont semblables à celles des actionneurs piézo-
électriques. Les configurations les plus simples d'actionneurs élastomères diélectriques se 
réfèrent à des films fins étirés sur des cadres rigides, appelés actionneurs encadrés. 
Il existe beaucoup d’applications biomédicales comme les prothèses et orthèses, dans 
lesquelles les actionneurs élastomères diélectriques peuvent fonctionner avec succès comme 
muscles artificiels [10], présentant des avantages en multi-directionnalité et faible bruit [14] 
[15] [16]. 
En 2013, le groupe RasLabs a développé des muscles artificiels à base de polymères 
diélectriques résistant aux températures extrêmes (-271°C à 135°C). Les robots faits à base de 
ces matériaux, pourraient être utilisés dans des environnements hostiles. En 2016, une 
collaboration entre le groupe RasLabs, le centre pour l'avancement de la science dans l'espace 
(CASIS) et l’administration de l'aéronautique et de l'espace (NASA) a permis de mener des 
expériences sur les EAPs de RasLabs, en mettant l'accent sur des doses élevées de 
rayonnement qui seraient mortelles pour les humains plusieurs fois. Ils ont montré que les 
polymères diélectriques résistent aux radiations, ce qui en fait un matériau viable pour les 
applications aérospatiales [17] [18]. 
La société Parker Hannifin, qui est utilisatrice de polymères électroactifs pour ses 
applications, développe des produits et des services nouveaux pour des dispositifs médicaux 
comme les dispositifs chirurgicaux cardiaques [17]. 
Les polymères diélectriques sont aussi utilisés pour développer des mécanismes et dispositifs 
biomimétiques légers, flexibles, peu couteux et simples, comme des robots marcheurs, 
rampants, sauteurs, volants et nageurs. La figure I-3 montre quelques exemples issus de la 
littérature de robots biomimétiques propulsés par muscle artificiel à base d’élastomères 
Electrode souple 
Electrode souple 
Polymère diélectrique 
y z 
x 
Pression de Maxwell 
V 
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diélectriques. Par exemple, MERobot (voir la photo à droite de la figure I-3) pèse 292 g et 
peut se  déplacer à une vitesse de 13,6 cm/s lorsqu’il est activé par une tension électrique de 
5,5kV [2] [10] [19] [20]. 
 
Figure I-3 : Robot utilisant des actionneurs élastomères diélectriques : [6] [10] 
Les grandes déformations des élastomères diélectriques peuvent être utilisées pour développer 
des haut-parleurs. Ils sont également adaptés pour être utilisés comme systèmes 
microélectromécaniques, pompes et valves [10] [21] [22]. 
Giousouf et al. ont étudié les caractéristiques des valves telles que le débit, la consommation 
d’énergie et le comportement dynamique. L’avantage principal de fabriquer des valves à base 
des polymères diélectriques concerne leur efficacité énergétique pour le contrôle dynamique 
du débit [23]. En raison de ses propriétés viscoélastiques, l’élastomère diélectrique est utilisé 
pour réduire  les perturbations de fonctionnement des valves. 
 
 
 
 
 
 
 
Plusieurs publications ont rapporté des travaux sur des applications d’affichage tactile à base 
de polymères diélectriques. On notera la publication de Matysek et al. dans laquelle ils ont 
proposé un concept pour déterminer la déformation active et la force appliquée par 
l’utilisateur sur de tels écrans [24]. 
  
Technologie de valves Cellules de braille 
Figure I-4 : Application d’actionneurs à base de polymère électroactifs 
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I.2.3. Mode Générateur 
Dans ce mode de fonctionnement (cf. figure I-5), si on applique une tension électrique à un 
élastomère étiré, des charges électriques apparaissent au niveau des électrodes (phase B-C). 
Lorsqu’on relâche la contrainte mécanique, le film élastomère se relaxe (phase C-D), la 
contraction mécanique travaille contre la pression électrostatique. 
L’énergie électrique générée correspond à l’énergie créée durant la phase (C-D). L’énergie 
électrique produite est donnée par l’équation (I.3). 
Wproduite  =  
1
2
(𝐶𝐷𝑉𝐷
2 − 𝐶𝐶𝑉𝐶
2)                                                  (I.3) 
Avec CD, VD capacité et tension au point D du cycle (état de déformation maximale), CC, VC 
capacité et tension au point C (état de repos) 
 
Figure I-5 : Cycle de fonctionnement en mode générateur d’un polymère diélectriques [25] 
Une étude théorique présentée par Koh et al. a montré une densité d’énergie récupérable 
maximale d’environ 6,3J.g
−1
 obtenue avec un générateur utilisant un élastomère diélectrique 
de type acrylate (VHB 3M), soit 100 fois plus qu’un polymère piézoélectrique [26]. Vu Cong 
et al. ont démontré que cette densité est plutôt voisine de 0,85J.g
-1
 [27]. Il y a un grand 
nombre d’applications potentielles qui peuvent profiter des avantages des générateurs 
électrostatiques souples (DEGs pour Dielectric Elastomer Generator). Ces applications 
peuvent être classées suivant différents axes tels que : la taille, l’énergie produite, la 
configuration demandée. Les générateurs à base d’élastomères diélectriques sont développés à 
la fois à petite échelle et à grande échelle [25] [28] [29] [30]. 
Mode capteur ou générateur 
Mode de déformation 
O : état de  
référence 
A : état pré étiré B : état mécaniquement  
étiré 
Pré étirement Etirement on 
Polarisation off Polarisation on 
Etirement off 
D : état d’équilibre C : état polarisé 
λ𝑝 λ𝑎𝑐𝑡 
λ 
λ𝑝=
l𝐴
l𝑜
 
λ𝑝=
l𝐵
l𝐴
 
λ𝑝=
l𝐷
l𝐶
 
avec l𝑋 longueur à la phase X du 
cycle 
V V 
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En résumé, en mode générateur, les déformations mécaniques, que subit le polymère 
diélectrique à partir du vent, de l’eau ou de la force humaine, peuvent produire de l'énergie 
électrique selon un concept de générateur électrostatique [25] [31] [32] [33] [34]. La figure I-
6 présente une série de concepts des générateurs d’énergie à base d’élastomères diélectriques. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Figure I-6 : Générateurs d’énergie à base des polymères diélectriques [31] [25] [32] [33] [34] 
Le laboratoire américain Stanford Research Institute (SRI International), a créé un générateur 
utilisant des polymères diélectriques insérés dans le talon d’une chaussure (Pelrine et al. 
2001) [35]. La force d’impact générée par le pied au niveau du talon étire l’élastomère. Puis, 
lorsque le pied se soulève, l’élastomère retrouve sa position d’origine et génère de l’énergie 
électrique par variation de capacité. La densité d’énergie électrique récupérée atteint 0.4J.g
-1
. 
En 2010, la société SBM Offshore basée à Monaco a travaillé sur la thématique de la 
récupération d’énergie des vagues par élastomère diélectrique. Elle a développé un générateur 
ressemblant à un boudin posé sur l’eau, sa puissance moyenne était de 0,45W [36]. 
Application(DEGs) 
Générateurs de grande 
 dimension 
Générateurs de dimension 
 modérée 
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I.2.4. Principaux facteurs limitant les performances des transducteurs 
électroactifs 
Comme on vient de le voir, les élastomères diélectriques sont de plus en plus utilisés pour 
créer des transducteurs dans de nombreux domaines industriels. Cependant, plusieurs facteurs 
limitent les performances de ces transducteurs tels que la viscoélasticité, l’instabilité 
électromécanique, le claquage électrique, le courant de fuite. 
Une étude des instabilités électromécaniques, aussi appelées ‘pull-in’, a été réalisée par Plante 
et Dubowsky, utilisant les polyacrylates VHB4910/VHB490 [37]. Physiquement, l’instabilité 
électromécanique est une réaction entre l’augmentation du champ électrique et la diminution 
de l’épaisseur du matériau. 
Le claquage électrique a été reporté dans diverses publications [38] [39]. Dans une étude 
menée dans notre laboratoire, Vu Cong et al. [40] ont étudié le claquage électrique des 
élastomères silicone (Polypower) et polyacrylate (VHB4910) sous différents facteurs 
externes. Dans le cas de Polypower, le champ de claquage augmente avec l’augmentation du 
coefficient d’extension. Il varie de 64MV.m
−1
 à 133MV.m
−1
 quand le coefficient d’extension 
en surface change de 1 à 4. La température n’a pas d’influence significative sur le champ de 
claquage du Polypower (64MV.m
−1
 dans la gamme de températures allant de 0°C à 60°C). 
Par contre, le champ de claquage dans le cas du polyacrylate est une fonction de puissance des 
variables ‘précontrainte’ et ‘température’ : il diminue quand la température augmente, et au  
contraire, il augmente avec la précontrainte. Ce claquage électrique limite les performances 
des transducteurs.  
Finalement, le courant de fuite est un des mécanismes dissipatifs le plus important affectant 
l’efficacité des transducteurs. Il diminue la durée de vie des dispositifs utilisant les polymères 
diélectriques. Un courant de fuite est naturellement présent au sein de l’élastomère soumis à 
un champ électrique. Il va en résulter des pertes électriques et une dégradation de la fiabilité 
des transducteurs électrostatiques souples réalisés. Il est donc souhaitable d'étudier les 
mécanismes de courant de fuite afin d'améliorer la modélisation de ces matériaux mais aussi 
dans le but d’agir sur ces propriétés électriques pour optimiser la fiabilité des dispositifs 
incorporant ces matériaux. 
En 2008, Yuan et al. ont étudié l’évolution temporelle du courant de fuite dans des 
configurations d’actionneurs à base de polyacrylate VHB4905  étiré 3 fois avec des nanotubes 
de carbone SWCNTs (single-walled carbon nanotubes) comme électrodes et ils ont observé 
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une décharge. Cette décharge induit une densité de courant suffisamment élevée pour 
entrainer la formation d’un canal d’arc. Cette décharge n’amène pas au claquage de la 
structure, le couple VHB4905/SWCNTs reste opérationnel. A partir des mesures courant-
tension, ils ont montré que les nanotubes de carbone prolongeaient la durée de vie des 
actionneurs [41]. 
En 2010, Gisby et al. ont étudié le courant de fuite dans le polyacrylate 3M VHB4905 pour 
prédire le claquage électrique d’actionneurs. Ils ont souligné une relation entre le courant de 
fuite, le nombre de décharges et la qualité de l’élastomère diélectrique (impureté, variation de 
l’épaisseur de l’échantillon) [42]. En 2012, Foo et al. ont proposé un modèle dissipatif 
incluant la viscoélasticité et le courant de fuite. Basé sur un modèle électrique classique, le 
courant de fuite est lié au champ électrique E par la conductivité électrique qui elle-même 
dépend fortement du champ électrique appliqué. Ce modèle prédit au mieux les pertes dues au 
courant de fuite [43]. Le comportement ohmique ou non-ohmique est ainsi bien décrit et le 
modèle peut prévoir la réponse dynamique du polyacrylate. La même année, Di Lillo et al. 
ont étudié le courant de fuite de polyacrylate VHB4910 étiré, métallisé en or, et les auteurs 
ont montré que la résistivité des transducteurs dépend des champs électriques appliqués [44]. 
Ils ont souligné que le comportement conducteur observé dans le polyacrylate est associé à la 
création de chaînes conductrices et ce comportement varie selon le type d’étirement. 
En 2014, Zhang et al. ont utilisé le même modèle que celui proposé par Foo et al. pour étudier 
les performances des élastomères diélectriques. Ils ont noté que le courant de fuite diminuait 
l’efficacité et la durée de vie des transducteurs [45].  
Récemment en 2015, Lu et al. ont étudié expérimentalement les performances du polyacrylate 
VHB4905 avec des conditions aux limites différentes (variation du rapport entre la zone 
active et la zone passive) [46]. Ils ont rapporté que la transition entre la conduction ohmique 
et non ohmique est brusque près d’un champ électrique critique. Par contre, pour des 
conditions limites liées à la force, la densité du courant varie exponentiellement en fonction 
du champ électrique. Basés sur un modèle microscopique, ils ont expliqué cette différence par 
la formation d’espaces vides au voisinage du champ électrique critique. Des trous dans le 
polymère s’agrègent ensemble pour former un grand défaut. L’augmentation du  champ 
électrique accélère les électrons qui ont cassé les liaisons intermoléculaires menant au 
claquage électrique et à l’augmentation du courant de fuite.  
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Toutes ces études tentent de proposer un modèle pour les courants de fuite mais sans étudier 
en profondeur les mécanismes de conduction menant à ce courant de fuite. Dans le but 
d’augmenter l’efficacité des transducteurs à base d’élastomères diélectriques, nous avons 
orienté notre étude sur les origines physiques du courant de fuite dans ces élastomères. Les 
polymères électroactifs fonctionnant généralement en grande déformation, les électrodes 
utilisées doivent être les plus souples possibles afin de suivre correctement les mouvements 
du matériau diélectrique, sans perte importante de conductivité. Cette électrode est appliquée 
de part et d’autre du polymère diélectrique, permettant de créer un transducteur. 
La caractérisation des propriétés électriques de l’empilement électrode-polymère diélectrique 
-électrode (E-DE-E) s’effectue par la collecte et la comparaison de différents paramètres des 
courbes courant-temps obtenues. 
I.3. Importance des électrodes : état de l’art 
Le choix de la nature de l’électrode joue un rôle déterminant au niveau de la réponse 
électrique de la structure électrode-polymère diélectrique-électrode (E-DE-E).  
Les caractéristiques principales attendues des électrodes peuvent se résumer aux points 
suivants : 
 Très compliantes (module de Young <<100MPa). 
 Bonne adhésion aux polymères. 
 Bonne conductivité  électrique sous forte déformation (i.e. 10-3S.cm-1). 
 Facilité d’élaboration et d’intégration. 
 
Généralement, les matériaux d’électrodes les plus utilisés peuvent être regroupés en deux 
familles : les électrodes souples comme la graisse de carbone conductrice [47] [48] [49], les 
métaux comme l’or [50], l’aluminium (Al) [51]. Dans la plupart des études, les matériaux 
souples ont été utilisés comme électrodes car ces derniers possèdent une grande déformation 
mécanique. 
Dans une première catégorie d’électrodes souples utilisées, on trouve les graisses conductrices 
à base de particules d’argent ou de carbone, les poudres en graphite ou noir de carbone ainsi 
que les composites silicones-poudre de carbone [52] [53] [54]. Ces différentes électrodes se 
distinguent donc en termes de conductivité et de procédé de fabrication (cf. Figure I-7).  
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Figure I-7 : Électrodes souples réalisées en poudre de carbone (a), graisse de carbone (b) et 
matrice d’élastomère mélangée avec de la poudre de carbone (c) [54] 
La majorité des transducteurs ont des électrodes réalisées à l’aide de particules de carbone 
conductrices directement déposées dans du PDMS (polydimethylsiloxane) ou pour une 
meilleure adhésion, dans de la graisse ou toute autre matrice polymère [55]. Ces différentes 
compositions engendrent des propriétés variées [56]. L’électrode à base de graisse de carbone 
a fait l’objet du travail de J. Loverich sur des micro-pompes [57]. Le problème qu’il a 
rencontré pour son application a concerné la migration du produit conducteur, qui provoque 
une perte de conductivité après 10 heures de fonctionnement. 
Dans le tableau I-3, nous avons récapitulé la plupart des matériaux utilisés dans la structure E-
DE-E. 
Tableau I-3: Récapitulatif des matériaux utilisés comme électrode souple à base de carbone dans la 
structure E-DE-E 
Électrodes Fournisseur 
Graisse à base de graphite ou de noir de carbone [58] 
[59] [60] 
 
Vulcan XC 72 R, Ketjenblack 
EC-300J 
Graisse commerciale à base de carbone, CW7200 
(Chemtronics), FLOIL GE-676l, Nyogel 755G, FTU-20 
[56] 
Asahi Chemicals 
Poudre de graphite et huile silicone, mélange de 
polymère (Sylgard184 et 186) et graphite (Merk's),  
Préparé en laboratoire 
Noir de carbone dans une matrice de silicone. [61] [62] 
PDMS + heptane + noir de carbone. [56] 
Ketjenblack EC ou Vulcan XC-72 
Matrice élastomère 
Elastomère Elastomère Elastomère 
Graisse/huile 
Particule de carbone 
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L’or fait partie des métaux nobles. Il présente un travail de sortie élevé et pourrait, a priori, 
constituer un bon candidat comme électrode afin de limiter les courants de fuite pour la 
structure E-DE-E. Cependant, sa trop grande rigidité autorise une déformation d’environ 2% 
limitant de ce fait son utilisation pour les applications à base de polymères diélectriques. 
Cependant, certains groupes de recherche ont testé l’or comme électrode métallique. Citons 
par exemple les travaux de Pimpon et al. [63] qui ont développé une électrode circulaire pour 
fonctionner en diaphragme. Pelrine et al. [64] ont déposé des électrodes à motifs zigzag sur 
une matrice élastomère par photolithographie. Cela permet de privilégier une direction 
d’actionnement, de plus la surface des électrodes étant faible devant celle du polymère, celui-
ci n’est pas bloqué dans son mouvement. Toutes ces méthodes sont basées sur le changement 
de forme des électrodes lorsque l’élastomère se déforme. 
Parmi les solutions trouvées pour utiliser l’or comme électrode souple, le dépôt de l’or peut 
s’effectuer par la méthode d’implantation métallique dans une matrice de polymère, méthode 
qui assure une déformation d’environ 100% sans perte de conductivité [65]. 
 
Figure I-8 : Processus d’implémentation de nanoparticules métalliques (a) Composite siliconé et 
particules d’or (b) [65] 
La nature de l’électrode joue un rôle prépondérant sur le niveau de courant de fuite puisque la 
nature du métal détermine la hauteur de barrière énergétique que les porteurs ont à franchir 
pour traverser le diélectrique. Le travail de sortie est un paramètre clé d’un matériau 
conducteur. Ce paramètre définit pour un diélectrique donné, la hauteur de la barrière que 
doivent franchir les électrons du métal et par conséquent il aura un impact direct sur les 
mécanismes de conduction du type Schottky et Poole-Frenkel.  
 
Haute tension 
 d’accélération 
Alimentation 
électrique 
Pompe à vide 
Plasma 
600V 
Filtre 
Anode Tube en céramique 
Déclencheur 
Cathode vide 
Composite de silicone PDMS et d’or 
10kV 
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Le tableau I-4 donne le travail de sortie (et la résistivité électrique) de quelques métaux 
susceptibles d’être utilisés pour réaliser les électrodes de la structure électrode-diélectrique-
électrode. 
Tableau I-4 : Travail de sortie et résistivité de quelques matériaux potentiellement utilisables comme 
électrodes métalliques 
Électrode Travail de sortie (eV) Résistivité électrique à 300K(µΩ.cm) 
Or 5,1 2,2 
Al 4,1 2,8
 
Cu 4,65 1,7
 
Ag 4,26 1,6
 
Pour limiter les courants de fuite, il est donc essentiel que le travail de sortie d’une électrode 
soit le plus élevé possible; l’or constitue ainsi un bon candidat avec une valeur de 5,1eV. Dans 
le cadre de nos travaux, l’or a été utilisé comme électrode pour l’obtention des courants dits 
de référence dans nos polymères diélectriques. Pour les applications envisagées faisant appel 
à des déformations mécaniques importantes de la structure, il est bien sûr impossible d’utiliser 
l’or (son utilisation dans la référence [65] étant très spécifique, elle n’a pas pu être mise en 
œuvre dans le cadre de notre étude) et nous présenterons une étude complète des propriétés 
électriques ayant fait appel à des pâtes conductrices comme électrodes. 
I.4. Mécanismes de conductions dans les isolants 
La conduction dans un matériau diélectrique est le résultat de la présence d’un flux de 
porteurs de charges activé par l’application d’un champ électrique aux bornes de l’isolant. Ce 
flux de porteurs de charges peut être fonction aussi de la propagation des porteurs au niveau 
des interfaces diélectrique-électrodes ou bien dans le volume de l’isolant. L’étude des modes 
de conduction dans le diélectrique avec les mesures de courants sous champ continu pourrait 
apporter des informations sur les origines des mécanismes de conduction qui apparaissent 
dans les diélectriques. De très nombreux articles de synthèse de ces mécanismes sont 
disponibles. Nous nous référons à l’article  « Diélectriques-Courants de conduction » de 
Y. Segui de la revue « Techniques de l’Ingénieur » pour décrire ces mécanismes ci-après. 
Ces différents modes de conduction sont résumés dans la figure I-9 [66] [67]. 
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Figure I-9 : Classification des mécanismes de conduction dans un matériau diélectrique [66] 
[67] 
I.4.1. Conduction limitée par l’électrode 
La figure I-10 représente un schéma idéal de bande à l’interface métal-diélectrique. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
ϕ 
0 
Ec 
Métal 
Energie 
Diélectrique 
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Ev 
EFM 
3 
1 
2 
ϕ0 
Figure I-10 : Diagramme de bande à l’interface métal-diélectrique 
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Sans champ électrique, la hauteur de la barrière énergétique à franchir pour un électron du 
métal se trouvant au niveau de Fermi du métal, afin de passer dans la bande de conduction de 
l’isolant est symbolisée par φ0 et est égale à : 
φ0= Ec – EF      (I.4) 
EF est le niveau de Fermi du métal d’électrode, Ec l’énergie correspondant au niveau inférieur 
de sa bande de conduction. 
Un électron situé au niveau EF du métal possède trois possibilités pour pénétrer dans le 
diélectrique où il doit arriver jusque dans la bande de conduction pour pouvoir participer aux 
phénomènes de transport. Il peut passer au-dessus de la barrière (mécanisme 1) par effet 
thermoélectronique (ou plus communément appelé « effet Schottky ») ou à travers la barrière 
à énergie constante (mécanisme 2). L’électron peut aussi passer à travers de la barrière après 
un gain d’énergie thermique (mécanisme 3). Les mécanismes 2 et 3 représentent l’effet 
Fowler-Nordheim et peuvent être traités comme un effet tunnel à travers une barrière 
d’énergie triangulaire. 
I.4.1.1. Conduction interfaciale : Effet thermoélectronique (ou effet Schottky) 
Sous l’application d’un champ électrique, le franchissement d’un électron situé au niveau de 
Fermi de l’électrode à la bande de conduction du diélectrique, est conditionné par une 
nouvelle hauteur de barrière. La hauteur de barrière 𝛗 que doit franchir un porteur issu de 
l’électrode métallique est déterminée par trois facteurs à savoir, la hauteur de barrière en 
l’absence du champ appliqué (𝛗𝟎= Ec – EF), le champ électrique extérieur appliqué au 
système (supposé uniforme dans le diélectrique et donc égal à V/L) et l’énergie liée à la force 
image. Le calcul détaillé [68] montre que la hauteur de barrière est donnée par : 
φ = φ0-βSchE
1/2     (I.5) 
La constante de Schottky est donnée par : 
βSch = (
e3
4πε0εr
)1/2     (I.6) 
εr et εo étant respectivement la permittivité relative du matériau et la permittivité du vide. La 
densité du courant pour une injection limitante de type Schottky à l’interface métal- 
diélectrique est alors donnée par la relation : 
J = AT2 exp (
φ
kBT
) = AT2exp⁡(
−φ0+βSch
E
1
2
kBT
)          (I.7) 
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avec A = 4πmkB
2
/h
3
 représente la constante de Richardson Schottky, m la masse de l’électron, 
h la constante de Planck et kB la constante de Botzmann. 
Pour dire qu’un courant est contrôlé par un mécanisme thermoélectronique, la représentation 
graphique liant ln(J) à E
1/2
 doit être une droite. La pente de cette droite permet de remonter au 
paramètre 
βSch
kBT
 et l’ordonnée à l’origine à la hauteur de barrière φ0 en l’absence de champ 
électrique appliqué. 
I.4.1.2. Effet Fowler-Nordheim 
Dans le cas où les électrons n’ont pas l’énergie suffisante pour franchir la barrière énergétique 
de hauteur φ, une conduction par effet tunnel est observée. Les électrons du métal traversent 
alors la barrière. Lorsque la barrière vue par les électrons est triangulaire, on parle de 
conduction de type Fowler-Nordheim (mécanisme 3). 
La densité de courant qui régit ce type de mécanisme est donnée par : 
 
J = AE2 exp (
−B
E
)     (I.8) 
 
avec A =
q3
8πhφ0
 et B = 4(2m)1/2φ0
3/2 
Si la conduction est contrôlée par ce mécanisme, alors une représentation de ln (J/E
2
) en 
fonction de 1/E donne une droite. C’est le seul mécanisme qui varie en exp(-1/E). Ce 
mécanisme n’est que très rarement observé, en général aux très basses températures et/ou aux 
champs très élevés [69] ou encore pour des couches de quelques nanomètres d’épaisseur qui 
sont hors des dimensions des échantillons que nous étudions dans notre travail. Tous les 
autres mécanismes sont activés thermiquement selon des lois de type exp(-Ea/kBT), où Ea 
représente l’énergie d’activation du mécanisme de conduction. 
I.4.2. Conduction volumique 
I.4.2.1. Mécanisme de Poole-Frenkel 
Ce mécanisme décrit le déplacement des porteurs se trouvant dans la bande de conduction et 
pouvant être piégés. La figure I-11 représente la situation énergétique dans l’environnement 
d’un piège coulombien à l’intérieur du matériau lorsqu’on applique un champ électrique. 
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Figure I-11: Diagramme de bande dans le cas de l’effet Poole-Frenkel 
Un porteur issu de la bande de conduction peut donc être piégé à la profondeur φ1. Ce porteur 
peut se dépiéger en acquérant une énergie thermique kBT permettant de passer au-dessus de la 
barrière. 
Dans le cadre de ce modèle la densité de courant s’écrit sous la forme suivante : 
J = J0exp⁡(
−φ1+βPFE
1
2
kBT
)     (I.9) 
L’abaissement de la barrière s’exprime par βPF⁡E
1
2 où βPF⁡est appelée constante de Poole-
Frenkel.  
La conductivité en fonction du champ appliqué s’exprime par : 
σ = σ0exp⁡(
−φ1+βPFE
1
2
kBT
)    (I.10) 
Un mécanisme de Poole-Frenkel sera identifié en représentant ln (𝜎) en fonction de E1/2. Cette 
représentation est la même qu’un mécanisme Schottky et seule la perte de linéarité dans les 
champs les plus faibles pour le mécanisme Poole-Frenkel permettra de séparer les 2 
phénomènes. 
I.4.2.2. Courant limité par la charge d’espaces 
Dans ce cas, un porteur de charge se déplace dans le volume du matériau non seulement sous 
l’effet du champ électrique appliqué mais aussi sous l’effet du champ induit par les charges 
déjà injectées dans le matériau et participant aux phénomènes de transport. L’expression 
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simplifiée reliant la densité de courant à la tension appliquée aux bornes du matériau 
diélectrique se traduit par : 
J =
9ε0εrμV
2
8d3
     (I.11) 
Où d représente l’épaisseur du diélectrique, V la tension appliquée et µ la mobilité des 
porteurs de charges. Dans le cas où la présence de sites de piégeages est constatée, le terme θ 
est introduit à la relation précédente : 
J =
9ε0εrθμV
2
8d3
                                                   (I.12) 
avec  = nf/nt représente le quotient de densité des porteurs injectés libres (nf) par rapport aux 
porteurs piégés (nt). Plus  est faible, plus l’action des pièges est efficace et plus le courant est 
faible. La caractéristique générale courant-tension pour un tel processus est représentée sur la 
figure I-12. 
Si on suit l’évolution du logarithme de la densité de courant en fonction du logarithme de la 
tension appliquée aux bornes du diélectrique, il est possible d’identifier trois zones 
d’évolution. 
 
Figure I-12 : Caractéristique « courant-tension » pour un mécanisme de conduction limité par 
charge d’espace [66] 
α=1 
α=2 
α=2 
VTR VTFL 
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Pour des tensions V appliquées inférieures à une première tension seuil VTR, la densité des 
porteurs de charges injectés dans l’isolant est négligeable devant la densité de porteurs 
intrinsèques no. Dans ce cas la conduction présente un comportement ohmique : 
J = q no µ E     (I.13) 
Lorsque la tension appliquée est supérieure à VTR, les porteurs injectés sont majoritaires. 
Cependant, la majorité de ces charges sont piégées par le diélectrique, ce qui conduit à une 
densité de courant définie par l’équation présentée en (I.12). La réalité est souvent plus 
complexe, les pièges pouvant être situés à des niveaux énergétiques différents, on parle alors 
de distribution énergétique de pièges. Dans ce cas, les lois J–V peuvent dévier des lois en V
2
. 
La valeur de la tension V appliquée qui marque le remplissage des pièges vaut VTFL ("Trap 
Filled Limit voltage"). Dans ce cas, un saut abrupt est constaté lors du passage du régime 
précédent à cette configuration. La courbe J–V rejoint la caractéristique d’un diélectrique sans 
pièges, donnée par l’équation I.11. 
I.4.2.3. Conduction par saut ou hopping 
La conduction par saut est réalisée quand il y a des défauts et des impuretés dans le matériau. 
Ces défauts constituent des puits de potentiel (pièges ou états localisés) où vont être localisées 
les charges. Il s’agit d’un phénomène qui permet à des électrons, des ions, des défauts 
insuffisamment énergétiques pour franchir une barrière de potentiel (entre pièges) de pouvoir 
surmonter cette barrière par un apport d’énergie thermique. Cette énergie thermique se doit 
d’être au minimum égale à la valeur de la barrière énergétique. 
Chacun de ces défauts forme un état électronique localisé à l’intérieur de la bande interdite. 
Ces états localisés représentent des puits de potentiel dans lesquels des électrons (cf. figure I-
13) peuvent rester piégés après être désexcités vers ces niveaux. Une série de sauts au-dessus 
des barrières de potentiel permet aux ions de migrer d’un site à un autre. 
L’expression de la densité de courant s’écrit : 
J = J0 exp (
−Ea
kBT
) ∗ 2sinh⁡(
esE
2kBT
)    (I.14) 
Où T est la température, kB la constante de Boltzmann, Ea la barrière énergétique, s la distance 
entre deux pièges. Ces barrières de potentiel sont créées par la structure locale du matériau et 
sont modifiées par le champ électrique extérieur appliqué. 
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Figure I-13 : Position d’un électron ou d’un défaut dans une série de puits de potentiel soumis à 
un champ électrique extérieur 
Dans des études récentes [70] [71] [72], la conduction par saut a été observée. On pourra 
notamment se référer aux études de Roggero et al. qui ont étudié la conductivité électrique en 
courant continu dans l’élastomère silicone. Ils ont trouvé que la conductivité obéit à une loi 
d'Arrhenius avec une énergie d'activation de 0,4eV et la conduction par saut des électrons est 
bien observée. La conductivité de cet élastomère varie de 6.10
-13
 à 2.10
-16
 S.m
-1
. 
Les propriétés électriques de poudres de mica NR/SBR implantées dans des élastomères 
diélectriques ont été étudiées par Şentürk et al. [70]. A partir des mesures de la conductivité 
AC, ils ont trouvé un mécanisme de conduction par saut avec une distance de saut estimée à 
1,9nm. 
I.5. Conclusion 
Ce chapitre a tout d’abord concerné un panorama des applications et des problématiques 
associées au développement de transducteurs à base de polymères diélectriques. Nous avons 
notamment rappelé les critères indispensables pour l’optimisation de la structure électrode-
polymère diélectrique-électrode ainsi que les problèmes rencontrés dans la fiabilité des 
transducteurs à base de ces matériaux.  
Le courant de fuite constitue un paramètre important à considérer pour les applications à base 
de polymères électroactifs. Notre objectif étant tout d’abord de mieux évaluer les propriétés 
électriques (cf. chapitre II) dans ce type de polymère, il était donc indispensable dans ce 
premier chapitre de rappeler les concepts de base régissant le courant électrique dans les 
matériaux isolants. Ainsi, dans la dernière partie de ce chapitre, nous avons présenté les 
principaux aspects théoriques liés aux modes de conduction dans les matériaux diélectriques, 
Energie 
Distance 
Φ 
Φ1 ΦD 
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en régime continu ainsi qu’une revue de principaux modèles permettant de décrire la variation 
de la densité du courant en fonction du champ électrique appliqué. 
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Chapitre   II 
Analyse électrique des élastomères acryliques non 
précontraints 
 
L’intelligence, ce n’est pas ce que 
l’on sait mais ce que l’on fait quand 
on ne sait pas 
 (Jean PIAGET) 
II.1. Introduction 
Les élastomères diélectriques sont de plus en plus utilisés pour créer des transducteurs dans de 
nombreux domaines industriels : interface haptique, robotique, biomimétisme, énergie. Dans 
le domaine de l’énergie, le développement de générateurs électrostatiques souples tient une 
large place. Toutefois, le courant de fuite diminue l’efficacité et la durée de vie des dispositifs 
utilisant ces matériaux. Il est donc souhaitable d'étudier les mécanismes de courant de fuite 
afin d'améliorer la modélisation de ces matériaux mais aussi afin d’agir sur les propriétés 
électriques de ces polymères électroactifs. 
Des travaux de la littérature ont été réalisés sur les propriétés électriques du polyacrylate 
VHB4910 sur lequel on dépose une électrode en graisse de carbone, en nanotube de carbone 
ou en or [73] [74]. Toutefois, aucune de ces caractérisations n’est complète dans le sens 
qu’elles n’étudient pas l’influence de tous les paramètres (température, fréquence, effet de 
l’électrode) dans les mêmes conditions de tests.  
L'objectif de ce chapitre est donc d'étudier la réponse électrique du polymère VHB4910 
commercialisé par la société 3M. Il s’agit d’un ruban adhésif double face transparent d’une 
largeur de 50 mm et de 1 mm d’épaisseur. L’étude est menée de l’ambiante à 80°C sous des 
niveaux de champ électrique allant jusqu’à 10MV.m
-1
. Cette étude, par l'analyse de l'allure 
temporelle de courant de charge (courant-temps), permettra d'identifier les mécanismes de 
conduction. Plusieurs pistes seront alors avancées pour expliquer les changements de 
comportement électrique de la structure électrode-VHB4910-électrode.  
La première partie de cette étude concernera l’analyse des propriétés électriques des structures 
or-VHB4910-or en régime continu. Comme évoqué dans le 1
er
 chapitre, l’or en guise 
d’électrode servira de référence pour les valeurs du courant de fuite mesurées dans le 
27 
 
VHB4910. Dans le but d’analyser les mécanismes de conduction, l’étude se focalisera sur 
l’effet du champ électrique, de la température et du temps de polarisation. 
Dans un second temps, nous avons étudié l’impact que peuvent avoir des électrodes souples 
conductrices (de type pâtes polymères incorporant des particules conductrices) sur le courant 
de fuite. Nous verrons que ces électrodes souples, indispensables pour le fonctionnement des 
transducteurs, sont loin d’avoir un comportement anodin sur la réponse en courant de la 
structure électrode-VHB4910-électrode. 
Les deux premières parties concernent des études menées à des temps de polarisation de 
quelques minutes. Les applications incorporant les polymères électroactifs peuvent toutefois 
nécessiter des temps plus longs d’application de la tension et nous avons ainsi étudié la 
dépendance temporelle du courant de fuite mesuré à des temps de polarisation compris entre 6 
heures et 15 heures en fonction de divers paramètres (température, champ électrique et nature 
de l’électrode). 
II.2. Matériaux et mesures expérimentales 
II.2.1. Polyacrylate (VHB4910) 
Le polyacrylate est un polymère isotrope [75], son indice de réfraction est égal à 1,47 [76], il 
est amorphe avec une longue chaine carbonée et une chaine courte portant un oxygène en 
double liaison (figure II-1) [77].  
 
Figure II-1: Structure chimique de l’élastomère acrylique VHB4910 [77] 
C’est un composé synthétique qui possède une grande déformation élastique 600%. Ce 
matériau développe une dépendance temporelle : la contrainte agissant sur le matériau dépend 
de toute l’histoire de la déformation.  
Parmi les élastomères diélectriques utilisables pour créer des transducteurs, le polyacrylate 
VHB4910 est un candidat intéressant du fait de ses propriétés pour une utilisation en 
transducteur. En effet il présente une haute densité d'énergie élastique, une permittivité 
diélectrique « élevée » dans le monde des polymères électroactifs [78], une variation 
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relativement importante de sa capacité en fonction de la tension appliquée et enfin une rigidité 
diélectrique importante (cf. Tableau II-1). 
Tableau II-1 : Performances du polyacrylate VHB4910 [10] [25] [79] 
Déformation maximale (%) 600 
Densité d’énergie spécifique maximale (J.g
-1
) 6,3 
Fréquence d’utilisation maximale (Hz) >5000 
Champ électrique maximal (MV.m
-1
) 440 
Constante diélectrique relative @ 1KHz 4,5 - 4,8 
Facteur de perte diélectrique 5.10
-3 
Module de Young (MPa) 0,1 - 2 
Facteur de perte mécanique 18.10
-2 
Rendement global (%) >80 
Température de fonctionnement (°C) -10 à 90 
Durabilité (cycles) > 10
6 
Des publications [10] [25] [79] donnent pour la densité d’énergie récupérable du polyacrylate 
une valeur de 6,3J.g-1. Cette densité est dix fois supérieure à celle obtenue avec les polymères 
électrostrictifs et 100 fois plus élevée que les polymères piézoélectriques. De plus, c’est un 
matériau souple et modelable à façon (possibilité de réaliser des géométries 3D complexes), 
pouvant travailler sur une large plage de fréquence d’utilisation qui est dépendante de la 
déformation et de la taille du système. Plus la fréquence augmente plus la déformation 
admissible diminue. Comme noté dans le chapitre précédent, ce matériau nécessite 
l’application d’une haute tension de polarisation, le champ du claquage de polyacrylate étant 
de l’ordre de 440MV.mm
-1
, on veillera à ne pas dépasser cette valeur. De même, la durabilité 
constitue un paramètre important pour l’application et elle va dépendre de la géométrie de la 
structure, de la déformation et de la tension imposée de fonctionnement. Cette durabilité a été 
estimée supérieure à 10
6
 cycles [80]. 
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II.2.2. Electrodes utilisées 
Le tableau II-2 récapitule les différentes électrodes envisageables. 
Tableau II-2 : Différentes électrodes envisageables [25] [81] 
Type Electrode Conductivité Avantages Inconvénients 
Or élevée Très conducteur 
Contraint mécaniquement le 
polymère 
Argent Bonne 
Champ électrique de 
claquage 90MV/m 
Module de Young du 
polymère seul 0.8MPa et du 
sandwich 1.5MPa 
Graisse (MG Chemicals 
/ Nyogel 756/ CW7100) 
Bonne 
efficacité 85% 
dépôt facile : sérigraphie  
résistance 1ohm 
- 
Mélange de polymère et 
de charges carbonées 
avec solvant 
Bonne Grande déformation Synthèse à réaliser 
Implantation d’ions 
3MΩ/□ (vide) 
120MΩ/□ (air) 
Compatible avec les 
technologies de 
conception MEMS 
oxydation à l'air 
Ces différentes électrodes se distinguent en termes de conductivité, de méthode de dépôt et de 
procédé de fabrication. Le meilleur compromis semble être les électrodes en graisse 
conductrice, disponibles dans le commerce assurant de très grandes déformations (100%) sans 
perte importante de conductivité. Dans le cadre de cette thèse, nous avons choisi des 
électrodes en graisses conductrices (cf. tableau II-3). 
Tableau II-3 : Électrodes utilisées 
Electrode Matrice de base Particule conductrice Fournisseur Notation 
Or - Or Good Fellow Or 
Graisse Silicone Argent Circuit Work CW7100 
Graisse Silicone Carbone MG Chemical MG Chemical 
Graisse Polyalphaolefin Carbone Nye Lubricants Nyogel 756G 
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La figure II-2 présente  une photo des tubes de graisse utilisés et la cible métallique d’or 
utilisée pour déposer l’électrode métallique par PVD. 
 
Figure II-2: Photographie des tubes de graisse et de la cible métallique d’or 
II.2.3. Mise en œuvre des dispositifs 
La figure II-3 représente l'empilement électrode-VHB4910-électrode. La membrane 
VHB4910 a été collée sur un cadre plastique rigide. Les électrodes sont alors déposées au 
milieu de la membrane de chaque côté. Le VHB4910 est ainsi pris en sandwich entre deux 
électrodes rondes de diamètre 16mm. Des chemins d’amenée réalisés par un ruban adhésif 
conducteur en cuivre permettent de déporter l’application de la tension et la mesure du 
courant électrique. Les tensions sont appliquées sur l'électrode supérieure, alors que 
l'électrode inférieure est reliée à la masse de l'appareil de mesure. 
 
Cible métallique en or Graisse d’argent (CW7100) 
Graisse de  carbone (Nyogel 756G) Graisse de carbone (MG Chemical 
Electrode circulaire en or 
(diamètre 16mm) 
(a) 
Scotch conducteur  
en cuivre 
VHB4910  
(épaisseur 1mm) Cadre plastique 
(60mm x 60mm) 
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Figure II-3 : a. /Electrode de référence en or b. / graisse de carbone c. / graisse d’argent 
II.2.4. Protocole de mesure 
La structure réalisée peut être modélisée au niveau du VHB4910 par une capacité variable Cp 
en parallèle avec une résistance Rp représentant les pertes volumiques, et au niveau des 
électrodes par une résistance de surface Re (figure II-4.a).  
 
 
 
L’échantillon est placé dans une enceinte thermique Votsch VTL à température réglable afin 
d’étudier le comportement des courants en fonction de la température. Une haute tension 
continue est appliquée au transducteur et le courant est mesuré en fonction du temps (figure 
II-4.b). Cette tension est appliquée à partir d’un générateur haute tension (Power Supply 
PS365) qui impose une tension constante comprise entre 1kV et 10kV aux échantillons 
(correspondant donc à des champs électriques compris entre 1MV.m
-1
 et 10MV.m
-1
), et ceci 
pendant 300s (test à temps court) ou 20 000s (test à temps long). Ce temps sera appelé temps 
de polarisation dans le reste de ce chapitre. Une fois la mesure finie, la structure est court-
circuitée pour la même durée afin que l’échantillon puisse se relaxer. La réponse transitoire 
des courants est mesurée à partir d’un électromètre Keithley 6517B et traduit l’évolution de 
l’échantillon d’un état de polarisation à un autre. Ce qui permet de comprendre les 
R p 
1 
C 
p 
2 
R e 
R e 
V Cp V DES 
i 
t 
V≠0 
i 
résorption 
i (t) 
absorption i 
V=0 
(a) (b) 
Electrode circulaire en graisse 
d’argent (diamètre 16mm) 
Electrode circulaire en or 
(diamètre 16mm) 
(b) (c) 
Scotch conducteur 
en cuivre 
Cadre plastique 
(80mm x 60mm) 
Cadre plastique 
(60mm x 60mm) 
VHB4910  
(épaisseur 1mm) 
Scotch conducteur 
en cuivre 
Figure II-4 : a. / Modèle électrique de notre structure électrode-VHB4910-électrode : 
résistance Rp (pertes par conduction), Cp capacité variable du VHB4910, Re (résistance 
de surface des électrodes), b. / Courant transitoire 
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mécanismes s’opérant au sein de l’échantillon : conduction, diffusion, transport de charges. 
L’acquisition des données a été assurée par une carte IEEE-488. Des détails sur les appareils 
de mesures et la technique expérimentale sont donnés en annexe A. 
Les tests ont été réalisés sur 3 échantillons pour chaque cas d’étude et seul un cas (le cas 
médian) est présenté. Les mesures sont reproductibles avec une erreur relative inférieure à 4% 
en raison de l’imprécision du dispositif de mesure et de la géométrie de l’échantillon. Cette 
faible dispersion dans les valeurs permet de valider nos essais. 
II.3. Identification des mécanismes de conduction à temps court 
III.3.1. Utilisation de l’électrode de référence en or 
II.3.1.1. A l’ambiante 
Dans cette partie, nous étudions la dépendance temporelle du courant de fuite pour la structure 
or-VHB4910-or. La figure II-5 présente l’évolution temporelle du courant (I-t) à l’ambiante. 
On retrouve bien le comportement décrit sur la figure II-4.b dans le régime de polarisation.  
Le courant décroit lentement jusqu'à une valeur qui semble se stabiliser au bout de 300s de 
polarisation. La décroissance du courant en fonction du temps obéit à la loi bien connue de 
Curie-Von Schweidler pour des temps de polarisation supérieurs à la minute [82] : 
I(t)= A.t
-n
      (II.1) 
avec A l’amplitude (quand n=1, A présente la dimension d’une charge) et n l’exposant de la 
loi de puissance.  
 
Figure II-5 : Caractéristique I-t sur un film VHB4910 lorsqu'il est soumis à un échelon de 
tension continue (1kV) pendant 300s. L’ajustement théorique est effectué selon la loi de Curie-
Von Schweidler 
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L’origine du courant transitoire est généralement associée en premier lieu à l’orientation des 
dipôles lors de l’application du champ électrique. Dans des travaux antérieurs de 
spectroscopie diélectrique menés sur ces polymères (cf. figure II-6), il a été montré que le 
VHB4910 présentait un caractère polaire fort lié aux liaisons –COO [78] [83] et référencé 
comme étant une relaxation  (mouvement des chaînes latérales liées aux chaînes 
principales). 
 
Figure II-6 : Réponse diélectrique de la structure or-VHB4910-or. (a) constante diélectrique et 
(b) pertes diélectriques [78] 
Cette manifestation de la relaxation apparait ainsi dans la mesure transitoire de  I-t. On peut 
schématiser ce comportement d’après la figure II-7 : 
 
Figure II-7 : Description schématique de l’orientation des moments dipolaire lorsque 
l’élastomère diélectrique est mis sous tension 
Ce comportement I-t a été constaté pour toutes les tensions étudiées (entre 1kV et 10kV) 
comme le montre la figure II-8 dans une représentation I-V à différents temps de polarisation. 
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Figure II-8 : Courant de conduction pour différentes tensions appliquées (allant de 1kV à 10kV) 
et différents temps de polarisation (de 50s jusqu'à 300s) 
On observe une augmentation de deux décades du courant de conduction avec la tension 
appliquée. Aux faibles tensions jusqu’à 4kV (soit un champ électrique de 4MV.m
-1
), le 
comportement I-V peut être considéré comme ohmique. A partir de cette valeur, on perd ce 
caractère ohmique et le courant augmente plus fortement que précédemment avec l’incrément 
en tension. Comme rappelé théoriquement dans le chapitre 1, la perte du caractère ohmique 
peut être attribuée à différents phénomènes : (i) un effet de type Schottky (ii) un effet de type 
Poole-Frenkel (iii) un courant limité par charges d’espace (conduction par saut des charges). 
Plus généralement, on pourra considérer que ce caractère non-ohmique est induit par des 
charges d’espace. Ce mécanisme de charges d’espace s’observe sur la figure II-8. En effet, les 
mesures reportées sur cette figure sont données à différents temps de polarisation. On peut 
noter qu’aux tensions les plus faibles, le courant mesuré diminue avec le temps de polarisation 
imposé à l’échantillon. Avec l’augmentation de la tension, on peut voir que le courant obtenu 
après 50 secondes de polarisation tend à se rapprocher du courant mesuré après 300 secondes 
de polarisation. En d’autres termes, le courant transitoire tend à diminuer. Aux tensions les 
plus élevées, on a même une tendance inverse avec un courant mesuré plus important à 200s–
300s comparativement au courant mesuré après 50s–100s. Cette observation traduit donc bien 
l’apport d’un courant supplémentaire sous haute tension qui tend à compenser le courant 
transitoire induit par les dipôles. 
On se propose d’identifier le mécanisme de conduction prépondérant (Schottky, Poole-
Frenkel) qui prend place dans le matériau en nous appuyant sur des valeurs de mesures de 
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densité de courant. La théorie associée à ces deux mécanismes d’injection est décrite dans le 
chapitre I. 
La figure II-9 trace Ln(J)-E
1/2
 sur une échelle semi-logarithmique permettant de mettre en 
lumière un mécanisme de conduction de type Schottky du fait d’une approximation des points 
expérimentaux par une droite dans ce type de représentation. 
En effet, on rappelle que le courant par effet Schottky est décrit par l’équation (II.2) [67]: 
J = A∗T2exp⁡(−
φ0−βSchE
1
2
kBT
)      (II.2) 
où A est la constante de Richardson qui vaut 120 Acm
-2
K
-2
,  βSch est le coefficient de 
Schottky, sa valeur dépend du matériau diélectrique et φ0 est la hauteur de la barrière de 
potentiel. 
Cette représentation linéaire est valide pour des temps de polarisation dans la gamme 50-300 
secondes après la mise sous tension. 
 
Figure II-9 : Représentation pour un mécanisme d’injection Schottky 
Intéressons-nous maintenant au mécanisme de type Poole-Frenkel. La représentation Ln (J/E)-
E
1/2
 est reportée sur la figure II-10 sur un graphe semi-logarithmique pour vérifier l’existence 
de ce mécanisme 
On rappelle que le courant de type Poole-Frenkel est décrit par l’équation : 
J = J0 ∗ E ∗ exp⁡(
−φ1+βPFE
1
2
kBT
)     (II.3) 
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Figure II-10 : Représentation pour un mécanisme d’injection Poole-Frenkel 
Il est clair que la représentation Ln (J/E)-E
1/2 
ne donne pas une droite et ceci quel que soit le 
temps de polarisation.  
En conséquence, on peut considérer que le courant I-V est bien représenté par un mécanisme 
d’émission Schottky. 
Les droites ajustées pour chaque temps de mesure permettent d’obtenir les valeurs du 
coefficient de Schottky βSch qui sont résumées dans le tableau II-4. Cette valeur varie peu 
au cours du temps et peut être approximée par 7,5 ± 0,3J.V
-1/2
.m
1/2
 pour une variation 
temporelle de 50s à 300s. La hauteur de la barrière de potentiel φ0 que nous avons calculé à 
partir de ces résultats est de l’ordre de 0,43eV.   
Tableau II-4 : Coefficient de Schottky à différents temps de polarisation 
Temps (s) βSch(10
−24J. V−
1
2m
1
2) 
50 7,24 
100 7,43 
200 7,59 
300 7,82 
Afin d’analyser un peu plus en profondeur ce courant, nous avons regardé la variation de la 
conductivité électrique en fonction du champ électrique pour différents temps de 
polarisation (cf. figure II-11). 
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Figure II-11 : Variation de la conductivité électrique en fonction du champ électrique appliqué 
pour différents temps de polarisation 
Cette conductivité augmente avec le champ électrique appliqué et un comportement 
exponentiel a été observé. Ce comportement a aussi été mesuré par Gisby et al. [84] qui a 
proposé un modèle dissipatif pour prédire la réponse dynamique de l’élastomère 
diélectrique VHB ainsi que le comportement du courant de fuite.  Ce modèle dissipatif est 
donné par l’équation : 
                                                𝜎𝑐(𝐸) = 𝜎𝑐0 exp (
𝐸
𝐸𝐵
)      (II.4) 
Dans cette équation, 𝜎𝑐0 et EB sont deux paramètres empiriques où 𝜎𝑐0 est la conductivité à 
faible champ électrique, EB est une constante qui présente la dimension d’un champ 
électrique [84]. A partir des résultats expérimentaux, nous pouvons voir l’applicabilité du 
modèle exponentiel à notre matériau (cf. figure II-11). 
Tableau II-5 : Les paramètres de fit calculés à partir de l’ajustement théorique de nos résultats 
expérimentaux en utilisant le modèle exponentiel 
Temps (s) σc0(⁡10
−13S.m−1) EB(MV.m
−1) 
50 2,72 5,81 
100 2,08 5,02 
200 1,81 4,89 
300 1,59 4,38 
Il s’avère important de noter que la valeur de la conductivité obtenue à 1kV est similaire à 
celle obtenue à partir de la spectroscopie d’impédance à 3 Vac (4.10
-13
S.m
-1
) dans des 
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travaux antérieurs menés dans notre laboratoire à travers le travail de thèse de Vu-Cong 
[85]. Ce résultat n’est pas surprenant car ces travaux avaient démontré qu’il n’y avait pas 
un effet notable de la variation de Vac sur les propriétés diélectriques.  
A partir de l’équation précédente, σ0 varie entre 2,72.10
-13 
S.m
-1
 et 1,59. 10
-13 
S.m
-1
 lorsque 
le temps de polarisation augmente. On observe une diminution de 40% au bout de 300s. 
Cette valeur est une décade au-dessus de celle obtenue par Gisby et al. (σ0=3,2310
-14 
S.m
-1
) 
[84]. Gisby et al. ont obtenu cette valeur de conductivité électrique pour des électrodes en 
graisse de carbone conductrice (Nyogel 756G), pour le polyacrylate VHB4905 (épaisseur 
initiale de 0,5 mm contre 1 mm pour le VHB4910) étiré biaxialement 16 fois. 
Cette différence de conductivité à champ faible pourrait donc s’expliquer par un changement 
de la nature de l’électrode et donc un changement de l’interface électrode-diélectrique avec 
une hauteur de barrière différente. Nous reviendrons sur ce point plus loin lorsque nous 
étudierons le comportement électrique du VHB4910 en utilisant des pâtes conductrices 
comme électrodes. L’autre différence peut être liée à la précontrainte mécanique (étirement) 
appliquée par Gisby et al. qui va induire une modification structurale des chaînes au sein du 
polymère. Ce point sera débattu dans le chapitre 3 qui traite du comportement électrique du 
VHB4910 précontraint. 
Finalement, notons sur la figure II-11 que le temps de polarisation impacte la valeur de la 
conductivité de nos échantillons. Pour un temps court (50s), la conductivité est plus 
importante que pour un temps long (300s). En fait, on voit là encore l’influence de 
l’orientation dipolaire sur l’extrapolation de la valeur de la conductivité. Voulant mesurer la 
conductivité dans des conditions où les mécanismes de polarisation sont absents ou 
d’influence négligeable, nous relèverons sa valeur pour  des temps de polarisation de 300s. 
Les mesures faites  sur la structure or-VHB4910-or constitueront les valeurs de référence sans 
effet notable de l’influence de la nature de l’électrode. 
La structure or-VHB4910-or présente un mécanisme de conduction de type Schottky. Le 
courant de fuite avec des électrodes en or se stabilise à partir de 300s de polarisation. La 
conductivité électrique varie selon une loi exponentielle et une valeur en champ faible de 
1,6 10
-13
 S.m
-1
 est obtenue. 
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II.3.1.2. Effet de la température 
La température peut avoir un effet bénéfique sur le fonctionnement de transducteurs réalisés à 
partir de polymères électroactifs. Ainsi, Liu et al. ont souligné que la température améliore le 
champ critique lié à l’instabilité électromécanique du système [86]. Sheng et al. ont montré 
que l’augmentation de la température occasionnait une meilleure stabilité de la structure [87] 
[88]. D’autres auteurs ont montré que l’augmentation de la température mène à 
l’augmentation de la mobilité des molécules [89] [90]. 
D’un point de vue courant de fuite dans les isolants, il est bien connu qu’il augmente avec 
l’accroissement de la température. C’est d’autant plus vrai que le courant de type Schottky 
(équation II.2) est présent dans le dispositif étudié. Il est donc important de mener une étude 
en température du courant de fuite pour évaluer le réel bénéfice ou le désagrément occasionné 
à travailler à des températures supérieures à l’ambiante. 
La figure II-12 reporte les réponses I-t pour une tension appliquée de 4kV (limite de la zone 
ohmique observée à température ambiante) à différentes températures (20°C, 60°C et 80°C).  
 
Figure II-12 : Effet de la température sur les caractéristiques courant-temps 
Dans la période temporelle (300s), pour toutes les températures, hormis pour 80°C, le 
courant I mesuré décroit en suivant la loi de puissance t
-n
. A haute température (80°C), la 
courbe I-t semble saturer très vite jusqu’à une valeur plateau de 4,36nA. 
Le courant transitoire, bien mis en évidence à 20°C, apparait sur une plage temporelle 
d’autant plus réduite que la température augmente. En même temps, la valeur du courant 
augmente avec la température. La température accélère l’orientation dipolaire et va donc 
réduire la plage temporelle de décroissance du courant provoquée par ce mécanisme de 
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relaxation, elle favorise l’injection de charges depuis l’électrode vers le VHB4910 à partir du 
mécanisme d’injection Schottky. 
Regardons un peu plus en détail le mécanisme d’injection Schottky suivant la température. 
Pour cela, nous reprenons la représentation utilisée dans le paragraphe précédent. Les résultats 
sont reportés sur la figure II-13. 
 
Figure II-13 : Ajustement théorique selon le modèle de Schottky pour différentes valeurs de 
températures 
On retrouve bien un comportement ohmique à toutes les températures. Cependant à 60°C et à 
80°C, le comportement linéaire est moins vrai et on pourrait considérer un effet d’amorce de 
saturation du courant aux champs les plus élevés. Un mécanisme pourrait ainsi contre 
balancer le courant induit par effet Schottky. Ce nouveau mécanisme se produisant à des 
champs élevés, on peut donc supposer qu’un effet Poole-Frenkel prend place. Dans ce cas, cet 
effet devrait donc également être visible dès la température ambiante. Nous ne sommes 
malheureusement pas montés assez haut en tension à température ambiante pour voir cet effet. 
Mais si on reprend la figure II-10 à partir des E
1/2 
= 2 (MV.m
-1
)
1/2
, on peut considérer un 
comportement linéaire qui peut ainsi traduire la mise en place de ce mécanisme de Poole-
Frenkel. Ce mécanisme Poole-Frenkel peut se manifester suivant deux zones : (i) dans un 
abaissement de la hauteur de barrière à l’interface électrode-VHB4910 favorisant alors 
l’injection d’électrons depuis l’électrode dans le polymère et (ii) l’abaissement de la hauteur 
de barrière des sites de piégeage dans le sens du champ favorisant alors le dépiégeage des 
charges, ces dernières étant également activées thermiquement dans le processus de 
conduction par saut. 
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Il reste cependant difficile à ce stade de confirmer la présence conjointe des mécanismes de 
Schottky et de Poole-Frenkel même si il est courant que les deux soient généralement présents 
dans les polymères. Pour se convaincre de l’existence de plusieurs mécanismes de conduction 
difficilement dissociables, nous sommes partis des courbes d’approximation extraites des 
mesures de Schottky (cf. figure II-13) et nous avons estimé les valeurs du coefficient de 
Schottky et de la constante diélectrique suivant l’expression : 
⁡βSch = (
e3
4πε0εr
)1/2         (II.5) 
 
avec e =1.6×10-19 C et 0 = 8,85×10
-12
 F.m
-1
. Les données sont reportées dans le tableau II-
6. 
Tableau II-6 : Paramètres de fit calculés à partir de l’ajustement théorique de nos résultats 
expérimentaux en utilisant le modèle Schottky 
Température (°C) βSch(10
−24J. V−
1
2m
1
2) εr 
20 7,59 0,63 
60 5,78 1,10 
80 6,85 0,7 
On peut noter que les valeurs de r n’ont aucun sens. Par conséquent, on peut conclure que si 
les courbes expérimentales sont bien approximées par un mécanisme de Schottky, il ne faut 
pas exclure l’existence d’autres mécanismes au sein du matériau comme un effet Poole-
Frenkel et une conduction par sauts. 
A l’ambiante la variation du courant de fuite en fonction du champ appliqué peut être 
expliquée par un mécanisme de conduction de type Schottky. L’augmentation de la 
température accélère à la fois l’orientation dipolaire (ce qui va donc réduire la plage 
temporelle de décroissance du courant provoquée par ce mécanisme de relaxation) et favorise 
l’injection de charges depuis l’électrode vers le VHB4910 à partir d’un mécanisme d’injection 
Schottky. 
A des champs électriques élevés, le mécanisme Poole-Frenkel pourrait ainsi contre balancer le 
courant induit par effet Schottky.  
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II.3.2. Effet de la nature des électrodes 
Comme on l’a vu, les transducteurs conçus à partir de polymères électroactifs nécessitent 
l’utilisation d’électrodes suffisamment souples pour suivre les déformations (contraction, 
étirement) de ces dispositifs. C’est la raison pour laquelle des graisses conductrices sont 
communément employées en guise d’électrodes. Ces graisses ne sont cependant pas neutres 
dans le comportement électrique du dispositif. Ainsi, Vu-Cong et al. [85] ont montré que la 
constante diélectrique du VHB4910 passait d’une valeur de 4,7 avec une électrode en or à 5,3 
avec une électrode en graisse conductrice d’argent ou graisse conductrice de carbone.  
Nous allons donc consacrer ce paragraphe à l’investigation des propriétés électriques de la 
structure électrode-VHB4910-électrode pour différentes graisses conductrices. Les résultats 
seront discutés en fonction des mécanismes de conduction identifiés et permettront de faire 
une sélection des pâtes conductrices les mieux adaptées pour l’application ; en d’autres termes 
chercher l’électrode souple qui présente le courant de fuite le plus faible en présence d’un 
champ électrique. 
Comparons les caractéristiques I-t pour les différentes électrodes à disposition (voir tableau 
II-3). On se met tout d’abord à température ambiante et pour un champ appliqué modéré 
(1kV.mm
-1
) appliqué durant un temps court (300 secondes). Les résultats sont reportés sur la 
figure II-14.  
 
Figure II-14 : Mesure du courant de fuite pour différentes électrodes utilisées à l’ambiante. 
Tension de polarisation de 1kV 
Comme on peut le voir sur la figure II-14, les caractéristiques courant-temps pour les graisses 
conductrices ont la même allure que celle obtenue avec l’or, à savoir une décroissance du 
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courant et ensuite une stabilisation. Cependant des différences notables apparaissent. Aux 
temps très courts (quelques secondes), une chute rapide du courant apparait avec les 
électrodes en graisse conductrice. Comme conséquence, le courant stationnaire atteint des 
valeurs plus faibles et se stabilise à des temps plus courts. La nature de la graisse conductrice 
influe sur ce comportement comme on peut clairement l’observer dans l’insert de la figure II-
14. 
La similitude de comportement observée avec les graisses CW7100 et MG Chemical est à 
rapprocher des comportements proches également observés en réponse diélectrique avec ces 
mêmes électrodes [85] [40]. Il avait alors été avancé dans [85] que la matrice polymère 
identique pour ces deux graisses (à base de silicone) expliquait ce résultat. Plus globalement, 
les auteurs avaient comparé les changements sur la réponse diélectrique du VHB4910 pour 
ces différentes électrodes en discutant ces différences suivant (i) la nature de la matrice 
constituant l’électrode, (ii) la nature des charges conductrices incorporées dans cette matrice 
d’accueil pour réaliser le polymère conducteur et (iii) en comparant le type de polymère 
utilisé pour la matrice électroactive et pour l’électrode. Les auteurs ont résumé leurs 
observations dans le tableau II-7. 
Tableau II-7 : Différentes configurations électrode-polymère diélectrique-électrode et leur impact sur 
la constante diélectrique (adapté d’après [85]). Les échantillons entourés en rectangle rouge et 
numérotés de 1 à 3 correspondent respectivement à nos échantillons 
Configuration 
Tendance de 
la constante 
diélectrique 
(comparée 
avec l’or) 
Commentaire 
 
 
 
 
  
 
 
 -Pas de changement de la constante 
diélectrique quand l’électrode 
souple possède la même nature que 
l’élastomère diélectrique. 
-Pas d’influence des particules 
conductrices dans l’électrode 
souple. 
 
 
  
 
 
   
 -Augmentation de la constante 
diélectrique quand l’électrode 
souple ne possède pas la même 
nature que l’élastomère diélectrique. 
-Pas d’influence des particules 
conductrices dans l’électrode 
souple. 
  
 
  
 
…. …. …. 
…. …. …. 
…. …. …. 
…. …. …. 
…. …. …. …. …. 
Matrice  
en silicone 
Or 
…. 
…. …. 
…. 
…. …. …. 
…. …. …. 
Matrice  
en acrylate 
Particules 
de carbone 
1 
Particules 
d’argent 
2 3 
Elastomère  
diélectrique 
Electrode 
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Considérant le comportement avec l’électrode en or comme conventionnel dans les mesures I-
t, on retrouve bien une classification similaire aux travaux menés dans [85] en y adjoignant le 
commentaire que l’on a une forte diminution du courant dans notre cas avec les graisses 
conductrices dont la matrice est autre que de l’acrylate. Le Nyogel 756G constitué d’une 
matrice polyalphaoléfine et de carbone est également en adéquation avec ces résultats. Nous 
n’avons malheureusement pas eu l’opportunité de tester des électrodes à base d’une matrice 
acrylate pour vérifier si, comme dans le cas des propriétés diélectriques, nous n’avions pas 
d’effet sur le courant I-t. 
La différence dans les valeurs I-t pour chaque type d’électrode peut s’analyser en regardant 
les choses sous deux angles : 
a/ Un effet purement induit par la nature des électrodes. Dans ce cas, on peut suspecter un 
effet de résistance série équivalente (ESR) induit par une résistance parasite de contact 
spécifique à chaque électrode ou alors des mobilités de charges au sein des graisses 
conductrices. A ce stade, il est très difficile de pouvoir conclure car la résistance ESR est très 
difficile à estimer dans le cas de nos dispositifs et la littérature concernant les mécanismes de 
conduction dans les graisses conductrices n’existe pas. On peut néanmoins noter que la 
décroissance du courant n’est pas en accord avec une décroissance continue de la conductivité 
des électrodes. En effet, le tableau II-8 récapitule les conductivités électriques des différentes 
électrodes utilisées. 
Tableau II-8: Conductivités électriques des différentes électrodes utilisées 
Electrode Conductivité (S.m
-1
) 
Or 45,2 10
6
 
CW7100 10
4
 
MG Chemical 0,85 
Nyogel 756G 0,33 
La figure II-14 a clairement montré un comportement I-t proche pour les échantillons 
comportant les électrodes CW7100 et MG Chemical alors qu’elles ont des conductivités très 
différentes. On peut donc exclure ce paramètre de conductivité des électrodes (et par voie de 
conséquence l’ESR) comme étant à l’origine de la forte décroissance du courant dans les 
premiers instants qui suivent l’application de la tension. 
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Concernant un mécanisme de conduction spécifique de charges électriques au sein des 
graisses, cette éventualité est possible. En effet, ces graisses sont en fait des composites 
polymères fortement chargés en particules conductrices et le fait qu’un champ électrique les 
traverse va engendrer des mécanismes de relaxation diélectrique au sein de la matrice 
polymère de l’électrode et une possible conduction de charges électriques au sein de ce 
composite. Une représentation schématique d’une graisse conductrice est montrée sur la 
figure II-15. Sous l’action du champ électrique, des charges électriques (électrons, ions) 
peuvent venir se bloquer au niveau des nombreuses interfaces dans le volume de l’électrode 
engendrant alors un mécanisme de polarisation interfaciale mais aussi une inhomogénéité du 
champ électrique. Ces hypothèses restent cependant difficiles à confirmer et dépassent le 
cadre de ce travail de thèse qui nécessiterait de mener une étude approfondie sur les graisses 
conductrices et la disponibilité de graisses parfaitement connues et/ou réalisables. 
 
Figure II-15 : Exemple schématisé d’une graisse conductrice : [91] 
b/ Un mécanisme d’injection de charges plus ou moins important depuis l’électrode dans le 
VHB4910 suivant la nature de l’électrode. Nous étudions ci-après cette éventualité. 
Pour cela, nous repartons du modèle de Schottky et nous reportons ln(J) = f (E
1/2
) pour les 
différentes configurations d’électrodes (cf. figure II-16). 
Véhicule organique 
Bille de verre Particule d’argent 
Matière lisse 
Couche d’argent Substrat 
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Figure II-16 : Représentation de Ln(J) en fonction de E
1/2 
pour différentes électrodes 
On retrouve bien une loi de type Schottky même si, comme on l’a vu, les mécanismes de 
conduction au sein de ces matériaux, ne se limitent probablement pas à cette simple loi. Un 
autre paramètre (la hauteur de barrière de potentiel) peut être calculé à partir de l’ordonnée à 
l’origine des caractéristiques Ln(J) en fonction de 1000/T. Les hauteurs de barrière φ0 que 
l’on peut extraire à l’interface électrode–VHB4910 sont récapitulées dans le tableau II-9 pour 
chaque type d’électrode. 
Tableau II-9 : Hauteurs de barrière électrode –VHB4910 pour chaque type d’électrode 
Electrode 
Hauteur de barrière 
Electrode–VHB4910 (eV) 
Or 0,43 
CW7100 0,51 
MG Chemical 0,51 
Nyogel 756G 0,59 
De ces résultats, le courant induit par effet Schottky sera le plus important pour le dispositif 
comportant les électrodes en or car la hauteur de barrière sera la plus faible. En revanche, les 
échantillons comportant les électrodes en Nyogel 756G seront ceux qui se prémuniront le 
mieux du courant de type Schottky.  
A température ambiante, on peut voir que cette hiérarchie n’est pas respectée puisque ce sont 
les échantillons ayant les hauteurs de barrière intermédiaires (électrodes MG Chemical et 
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CW7100) qui présentent les courants de fuite les plus faibles. Il faut rappeler que le courant 
Schottky est un effet thermique et qu’à température ambiante, même si le courant obéit bien à 
la loi Schottky, son effet peut être moins prépondérant que d’autres mécanismes. Comme on 
l’a également évoqué, le courant Schottky n’est pas seul en cause dans le mécanisme de 
conduction et par conséquent, l’extrapolation des courbes pour le calcul des hauteurs de 
barrière ne peut être qu’approximatif. Enfin, n’oublions pas que la valeur du courant est 
également fortement impactée par les premières minutes qui suivent l’application de la 
tension et qu’une comparaison des niveaux de courant en faisant abstraction de ce constat ne 
pourrait que nous induire en erreur dans le raisonnement. Il reste cependant difficile 
d’identifier le mécanisme à l’origine de la forte décroissance du courant dans les premières 
minutes. 
Pour aller plus loin dans l’analyse du courant Schottky, nous avons mené des études I-t en 
température favorisant ainsi l’effet Schottky (entre autres). 
Les résultats sont présentés sur la figure II-17 à une température de 60°C sous un champ 
électrique de 1kV.mm-1. 
 
Figure II-17 : Mesure de courants de fuite en fonction du temps pour différentes électrodes 
Les valeurs mesurées du courant de conduction sont présentées dans le tableau II-10. 
On remarque que le fait d’augmenter la température est suffisant pour modifier la réponse 
électrique du matériau. En effet, le régime stationnaire est atteint plus vite, et la loi de Curie-
Von Schweidler n’est plus satisfaite puisque les courants de conduction deviennent trop 
importants et masquent la réponse transitoire. On note cependant une décroissance continue 
de la réponse I-t dans le cas des électrodes en or alors que la stabilisation semble totale avec 
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les échantillons comportant les graisses conductrices. Cette différenciation ne peut pas être 
imputable à une conduction purement intrinsèque au VHB4910 car alors on aurait un 
comportement similaire pour tous les échantillons. 
Tableau II-10 : Valeurs mesurées du courant de conduction à 200s pour différentes électrodes 
Electrode Ic  (pA) 
Or 129 
Nyogel 756G 166 
MG Chemical 52 
CW7100 39 
Notre hypothèse consiste à considérer une injection de charge à l’interface électrode-
VHB4910. L’augmentation de température favorise cette injection. 
Les valeurs de βSch permettent de calculer les valeurs de permittivité suivant l’expression : 
βSch = (
e3
4πε0εr
)
1/2
     (II.6) 
avec e=1.6×10
-19
 C et ε0= 8,85×10
-12
 F.m
-1
. La valeur de la permittivité considérée ici étant 
la valeur à haute fréquence (domaine des fréquences optiques). Les valeurs de permittivité 
𝑟 déduite à partir de  βSch sont données dans le tableau II-11. 
:  
Tableau II-11: Les paramètres de fit calculés à partir de l’ajustement théorique de nos résultats 
expérimentaux en utilisant le modèle Schottky 
 βSch(⁡10
−24JV−1/2m1/2) εr 
Température ‘°C) 20 40 60 80 20 40 60 80 
CW7100 3,83 5,12 5,33 3,49 2,51 1,40 1,29 3,02 
MG Chemical 5,07 5,32 6,22 7,36 1,43 1,30 0,95 0,98 
Nyogel 756G 4,36 6,74 6,31 7,84 1,93 0,81 0,92 0,67 
Les valeurs de permittivité obtenues dans le cas des températures élevées ne semblent pas 
réalistes pour deux raisons : la première est liée au fait que ces valeurs sont inférieures à celle 
de la permittivité optique publiée dans la littérature [85]. En effet, la valeur de permittivité 
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trouvée par Vu Cong et al. à très haute fréquence est égale à 2,1 quel que soit le type 
d’électrode utilisée. La deuxième raison est justifiée par le fait que la permittivité calculée à 
partir du coefficient βSch  varie en fonction de la température comme on peut le constater sur 
le tableau II-11, ce qui n’est pas normal. Pour estimer l’écart entre la permittivité optique et 
celle déduite à partir de  βSch, nous avons défini un rapport k entre ces deux grandeurs. Dans 
la littérature la valeur de k  peut être inférieure à 1 [92] ou supérieure à 1 [93]. 
Les auteurs ont expliqué cet écart par la présence d’un champ interfacial au niveau de 
l’interface électrode/isolant. Par conséquent, lorsque k >1, la valeur du champ électrique est  
renforcé au niveau de l’interface. Ce qui est contradictoire avec le phénomène d’injection 
Schottky. 
Si on considère que  le champ interfacial  peut s’exprimer par : 
Eint = k Eappliqué      (II.7) 
avec une valeur de k constante sur l’ensemble du domaine de champ étudié, alors les valeurs 
de k obtenues dans notre cas sont supérieures à 1.  
Par ailleurs, nous notons aussi des valeurs de permittivité inférieures à 1 (la permittivité de 
vide), ce qui n’a pas de sens.  
L’origine exacte de la conduction semble compliquée à évaluer. Des mesures de charges 
d’espace pourraient éventuellement donner quelques pistes d’interprétations. Toutefois, nous 
nous écarterions trop de notre cadre de travail et nous n’avons donc pas poussé cette analyse. 
Nous pouvons cependant envisager des mesures de courant sous de longues durées de 
polarisation pour expliquer, au moins partiellement, l’origine physique de cette conduction. 
Nous verrons ceci plus loin. 
 II.3.3. Modèle dissipatif du courant de fuite 
Dans les deux premières parties, nous nous sommes focalisés sur l’étude des mécanismes de 
conduction qui sont à l’origine du courant au sein de polyacrylates VHB4910. Avant d’étudier 
l’effet de longues durées de polarisation, on va tenter d’expliquer nos résultats expérimentaux 
par un modèle dissipatif de courant. 
Certaines publications ont fait une étude sur l’influence des courants de fuite sur les 
performances des élastomères diélectriques [94] [95] [96]. Foo et al. [97], ont proposé qu’une 
partie des charges se déplaçant dans le matériau (Q) est composée par la partie de fuite (Qfuite) 
et la partie de charge accumulée sur les électrodes pour polariser la membrane (Qp).  
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La charge totale s’écrit alors sous la forme : 
 Q = Qfuite+Qp  (II.8) 
Cette grandeur est liée au courant par la relation suivante : 
 I = 
dQ
dt
⁡= dQfuite/dt +⁡dQp/dt (II.9) 
L’expression finale du courant qui passe dans l’élastomère diélectrique s’écrit de la manière 
suivante :  
  I = Ifuite + Ip  (II.10) 
où Ifuite  est le courant de fuite et Ip désigne le courant de polarisation. 
 
 
 
 
 
  
 
Lorsqu’on applique un champ électrique, le transport des charges est dû au mouvement des 
électrons, des ions (+/-), des impuretés et des imperfections (figure II-18.a). La figure II-18.b 
présente le schéma électrique équivalent de l’élastomère diélectrique. 
La densité de courant (courant par unité de surface) est définie par l’expression suivante : 
                                Jfuite = Ifuite/S    (II.11) 
avec S la surface des électrodes déposées. 
La densité de courant s’exprime en fonction de la conductivité électrique selon la relation : 
    J = 𝜎𝑐*E                                        (II.12) 
Des publications récentes ont montré que la conductivité électrique augmentait en fonction du 
champ électrique selon une loi exponentielle [84] : 
                                      σc(E) = σc0 ∗ exp (
E
EB
)        (II.13) 
où 𝜎𝑐0 est la conductivité à champ faible, EB est un paramètre empirique constant (40MV.m
-
1
). 
En injectant cette équation dans (II.12), on obtient l’expression suivante : 
(a) 
Courant 
+ 
Conduction 
 ionique 
e
- 
Courant qui traverse 
l’élastomère 
Conduction 
 électronique 
HT 
Ifuite 𝑄𝑝
. 
(b) 
HT 
- 
Figure II-18 : a. / Schéma du courant de fuite passant dans l’élastomère diélectrique b. / 
Modèle électrique de l’élastomère diélectrique [97] 
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 J =⁡σc0 ∗ E ∗ exp (
E
EB
)              (II.14) 
La figure II-19 représente l’évolution du courant de conduction I en fonction du champ 
électrique appliqué pour différents temps de polarisation (50s, 100s, 200s et 300s), ainsi que 
le modèle dissipatif utilisé pour l’ajustement théorique.  
 
Figure II-19 : Évolution du courant de fuite en fonction du champ électrique et ajustement 
théorique selon le modèle dissipatif. Électrode : MG Chemical 
Dans cette figure, la ligne pleine représente un ajustement des résultats expérimentaux suivant 
l’équation (II.15). 
𝐼 = 𝐴 ∗ 𝐸 ∗ 𝑒𝑥𝑝 (
𝐸
𝐸𝐵
)     (II.15) 
où A, EB sont deux paramètres empiriques constants.  
Nous voyons que le modèle dissipatif est en bon accord avec les résultats expérimentaux. La 
valeur de A varie entre 1.21 10
-11 
et 1.09 10
-11  
pour des temps de polarisation relevés dans la 
gamme 50-200 secondes après la mise sous tension. La valeur de EB diminue de 29MV.m
-1
 à 
21MVm
-1
 lorsque le temps de polarisation augmente de 50 à 200s (Tableau II-12). 
Tableau II-12 : Résumé des paramètres empiriques du modèle dissipatif à différents temps de 
polarisation 
Temps (s)                    50 100 150 200 
   A (SI)                       1,20 10
-11
            1,08 10
-11
                1,11 10
-11 
1,09 10
-11
 
EB (MV.m
-1
)   29      22                      23                             21 
En résumé, une loi de comportement du courant électrique en fonction du champ électrique 
appliqué à l’échantillon nous a permis de déterminer les paramètres caractéristiques 
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constituant cette loi empirique que nous avons également reporté pour différents temps de 
polarisation. 
Cette loi analytique déduite de nos mesures expérimentales peut être intégrée dans des 
modèles d’actionneur ou de générateur utilisant ces matériaux afin de prédire au mieux les 
courants de fuites. 
II.4. Influence du temps de polarisation-Mesure longue durée 
II.4.1. Electrode métallique (Or) 
Il est à noter que les mesures I-t disponibles dans la littérature sont rarement menées sur de 
longues durées et les interprétations sont donc généralement faites sur des temps courts. 
Les résultats trouvés dans la partie II.3.2 semblent montrer qu’à haute température, l’injection 
n’est pas contrôlée par l’émission Schottky et que l’interface électrode-VHB4910 modifie la 
réponse électrique. On a suspecté des mécanismes de migration de charges d’espace. Pour 
prospecter cette piste, nous avons décidé de mener des mesures I-t sur de longues durées de 
polarisation favorisant ainsi le développement et l’installation de charges d’espace. Ces 
résultats pourraient ainsi nous permettre d’analyser un peu plus en profondeur les hypothèses 
qui avaient émergées aux temps de polarisation courts.  
La figure II-20 présente l’allure caractéristique de la courbe I-t durant 6 heures de polarisation 
à température ambiante. Une décroissance du courant dans le temps est bien présente comme 
observé dans la première partie de ce chapitre. 
A l’ambiante, on voit clairement qu’avec l’augmentation du temps de polarisation, le courant 
devient de plus en plus bruité. Après une première chute rapide, le courant décroit très 
lentement jusqu'à une valeur stable de 3pA atteinte au bout de 6 heures de polarisation. 
 
Figure II-20 : Évolution de courant de fuite pour des longues durées de polarisation (20°C) 
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Les courants atteignant des valeurs faibles et du fait de la configuration de nos dispositifs de 
mesure, nous observons tout naturellement des signaux un peu bruités avec parfois des pics de 
faible intensité qui ne doivent pas être interprétés comme des claquages ponctuels. On peut 
relever que même après 6 heures de polarisation, un courant stationnaire en fonction du temps 
n’est toujours pas atteint même si cette tendance semble se rapprocher. 
Intéressons-nous maintenant à l’effet de la température.  La figure II-21 montre la réponse I-t 
à haute température 60°C pendant l’application d’une tension de polarisation durant 12h. 
 
Figure II-21 : Évolution de courant de fuite pour des longues durées de polarisation à 60 °C 
Lorsque la température augmente, le courant devient plus important. Pour rappel, le courant 
mesuré à l’ambiante pour une tension appliquée de 1kV est de 3pA au bout de 6 heures et 
pour une haute température (60°C) avec la même tension appliquée, la valeur mesurée est de 
47pA. Aux temps courts (t < 300s - voir la partie en zoom), on observe initialement une 
diminution puis la courbe I-t semble saturer jusqu’à une valeur plateau nous laissant penser 
que le régime permanent est établi. Mais il n’en est rien car seulement après 12h de 
polarisation, le régime permanent semble atteint. Entre le début et la fin de la mesure, le 
courant a diminué d’environ 430pA. 
Pour résumer, la conduction du VHB4910 avec des électrodes métalliques en or s’effectue 
selon la loi de Schottky. Ce type de conduction est fortement dépendant de la température et 
de l’interface électrode-VHB4910. L’augmentation de la température favorise l’injection de 
charges ce qui explique la décroissance du courant pendant une longue durée. 
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II.4.2. Effet des électrodes souples 
Dans le but d’étudier l’évolution du courant en fonction du temps de polarisation de manière 
plus détaillée, nous avons fait varier la nature de l’électrode. Très peu d’études ont porté sur la 
mesure de courant de fuite dans la structure électrode souple-VHB4910-électrode souple pour 
des longues durées de polarisation. Un exemple concernant les travaux de Yuan et al. utilisant 
l’empilement SWNT-VHB4905-SWNT soumis à des tensions constantes comprises entre 
6kV et 9,5kV [98], a montré que la durée de vie des actionneurs à base d’élastomères 
diélectriques est prolongée en utilisant des nanotubes de carbone comme électrode.  
Nous avons sélectionné les structures or-VHB4910-or et Nyogel 756G-VHB4910-Nyogel 
756G pour une étude I-t sur des durées de polarisation de 6 heures. Les résultats sont reportés 
sur la figure II-22 à l’ambiante pour une tension constante appliquée de 1kV. 
 
Figure II-22 : Évolution temporelle du courant de fuite pour une tension appliquée constante 
(1kV) 
On observe un comportement classique de la caractéristique I-t obtenue pour l’électrode 
métallique: des courants transitoires apparaissent jusqu’à l’établissement d’un régime 
permanent correspondant au courant de conduction. 
Pour l’électrode souple Nyogel 756G, sous l’application d’une tension constante de 1kV, 
(équivalent à champ électrique 1MV.m
-1
), trois zones peuvent être clairement observées 
(référencées zones I, II, III sur la figure II-22).  
La première zone correspond au courant classique d’absorption, observé et discuté dans les 
paragraphes précédents.  
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La deuxième zone s’observe pour des temps compris entre 3500s et 13000s. A partir de 
3500s, on observe une augmentation progressive du courant. L'augmentation de ce courant 
n’est pas un artefact de mesure et les résultats ont été confirmés sur plusieurs échantillons. 
Différents phénomènes pourraient expliquer cette augmentation : la diffusion de charges dans 
l’électrode ou le polymère, l’injection de charges d’espace. 
Baum et al. [99],  ont examiné la propagation de charges dans le PET à 100°C. Ils ont établi 
que les charges déposées en un point du polymère se propageaient selon une loi de diffusion. 
Il y aurait émission de charges par les électrodes puis propagation selon un processus de 
diffusion. Le courant compte-tenu d’un processus de diffusion s’écrit : 
I(t) = ⁡Q0⁡(
D
πt
)1/2      (II.16) 
avec Q0 la densité de charges au bord de l’électrode et D le coefficient de diffusion. 
Nous allons considérer que sous l’effet d’une tension électrique constante, les porteurs de 
charges diffusent dans l’élastomère diélectrique VHB4910. Ce phénomène a déjà été observé 
aux interfaces solide-liquide. Par exemple, Denat et al. ont montré que l’injection unipolaire 
prend place dans des solutions de faibles constantes diélectriques comme le cyclohexane 
[100]. 
Dans le cadre de l’hypothèse d’injection de charges, une étude particulière des 
caractéristiques de charges d’espaces a été faite pour différentes acryliques à partir de la 
technique de mesures de charge d’espace par  impulsion électro-acoustique (PEA). Tanaka et 
al. [101] ont examiné le processus de formation de charges d’espace dans six polymères 
incluant des élastomères de type silicone et acrylate (électrode inférieure en aluminium et 
électrode supérieure en polymère chargé en carbone). Dans le cas des élastomères silicone, 
l’injection d’homocharges a été observée avec une vitesse initiale de propagation de 0,27 
µm.s
-1
. Pour le polyacrylate, ces auteurs identifient trois types d’injection au niveau de la 
cathode avec des vitesses respectives de 0,023µm.s
-1
,  0,45µm.s
-1
 et 2,3µm.s
-1
. 
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La figue II-23 présente la distribution des charges d’espace et du champ électrique au sein de 
ces matériaux.  
 
 
 
Figure II-23 : Distribution de charges d’espace (a), distribution du champ électrique (b) et 
caractéristique temporelle pour l’élastomère acrylique [101] 
Pour résumer, Tanaka et al. ont montré que : 
 L’élastomère acrylique montre un comportement atypique en termes de 
charges d’espace. 
 Cette injection s’explique par la densité élevée de charges dans le volume 
ou provenant de l’électrode opposée. 
 Une injection double de charges d’espace a été observée  
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Figure II-24 : Description schématique du processus d’injection d’hétérocharges [101] 
En s’appuyant sur les travaux issus de cette publication, on peut dire que l’augmentation du 
courant mesuré dans notre acrylique VHB4910 peut être due à l’accumulation de charges 
d’espace. Lorsqu’on applique un champ électrique, les charges piégées qui proviennent de 
l'injection d'électrons à la cathode (injection de trous à l'anode) s'accumulent au niveau des 
électrodes et peuvent être à l'origine du courant. Concernant les électrons injectés ils se 
recombineraient avec les trous. 
Le processus d’injection de charges a également été observé dans le silicone par Kochetov et 
al. [102], qui ont mesuré la densité de charges d’espace (dans le silicone pur et le silicone 
chargé en oxyde de titane TiO2) pour définir de champ électrique critique. Pour les deux 
silicones, un comportement classique est observé avec injection d’homocharges. Le champ 
électrique mesuré était de 20kV.mm
-1
.  
La troisième zone est observée pour des temps supérieurs à 13 000s, le régime d’équilibre 
s’établit. La valeur du courant de conduction pour l’électrode souple est supérieure à celle 
constatée dans le cas de l’or ; elles sont respectivement de 32pA et de 2pA. 
II.4.3. Effet combiné de la température et de la tension appliquée 
Dans le but de pouvoir étudier plus en profondeur l’influence de la matrice de base de 
l’électrode sur la réponse I-t, nous avons utilisé deux électrodes souples avec deux matrices de 
base différentes (MG Chemical et Nyogel 756G).  
Les études I-t ont été réalisées à température élevée (80°C) dans le but de favoriser l’injection 
de charges. Dans cette même optique, le temps de polarisation des échantillons a été 
augmenté à 15 heures. Les résultats sont reportés sur la figure II-25 pour une tension de 1kV. 
Electrode d’entrée Electrode opposée 
Hétéro-charge 
Mouvement  
d’hétéro-charges 
Champ électrique 
renforcé 
Hétéro-charges provenant de l’électrode 
opposé et/ou volume. 
Accumulation au niveau l’interface 
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Figure II-25: Influence de la nature de la matrice de base des électrodes souples sur l’évolution 
du courant de fuite à 80°C pour une tension de polarisation 1kV 
Dans l’intervalle de temps compris entre 0 et 200s, on observe un courant similaire pour les 
deux structures avec une décroissance suivant la loi de Curie-Von Schweidler (t
-n
). 
On retrouve ensuite la zone II mise en évidence précédemment. Cette augmentation du 
courant, très nettement identifiable dans les deux structures, présente cependant une 
dynamique différente. Dans cette zone, nous suspectons une migration puis une accumulation 
de charges d’espace à l’interface électrode-élastomère diélectrique. 
La présence d’un pic dans le courant transitoire mesuré, constitue un effet notable précédant 
la dégradation de la résistance. L’augmentation du courant est plus forte avec une électrode 
type Nyogel 756G qu’avec un type MG Chemical. La valeur de barrière de potentiel mesurée 
pour le Nyogel 756G et le MG Chemical sont respectivement 0,59eV et 0,51eV, ce qui exclue 
un mécanisme prépondérant d’injection de type Schottky puisqu’une augmentation contraire à 
une corrélation à la hauteur de barrière est observée. 
Il est possible de supposer que la nature de la matrice de base de l’électrode utilisée joue un 
rôle significatif dans le mécanisme de conduction. Selon les fournisseurs de ces électrodes, le 
Nyogel 756G à une résistivité volumique de 34Ω.cm et le MG Chemical à une résistivité de 
117Ω.cm, donc le Nyogel 756G est plus conducteur que l’électrode en MG Chemical, ce qui 
nous laisse penser que l’injection de charge se produira plus rapidement dans le Nyogel 756G.  
Finalement, dans la zone III les courants observés décroissent de manière monotone 
(décroissant dans le temps jusqu’à l’établissement d’un régime permanent). 
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Il est intéressant de noter que la diminution de courant est plus rapide dans le cas d’une 
matrice de base polyalphaolefin (Nyogel 756G) par rapport au silicone considéré comme 
matrice de base de l’électrode MG Chemical. Ce résultat confirme que la nature de l’électrode 
joue un rôle important dans le mécanisme de conduction et influence également le temps de 
réponse de ces phénomènes. 
La figure II-26 regroupe l’ensemble des résultats expérimentaux. Sur cette figure, nous avons 
également tracé le courant transitoire mesuré pour deux tensions appliquées (1kV et 5kV) à 
une température allant de 20°C à 80°C. 
Sur la figure II-26, on observe le même comportement avec les trois zones. L’allure du 
courant mesuré montre un pic avec une position, sur l’axe de temps, qui varie avec la 
température et le champ électrique appliqué. A l’ambiante, après l’application d’un échelon 
de tension de 1kV, le courant passe par un pic à tA =2000s et un deuxième pic à tB =12000s. A 
80°C pour la même tension appliquée, tA =80s et tB =5300s. 
 
 
Figure II-26 : Mesure des courants transitoires à 20°C, 60°C et 80°C 
L’augmentation de la température de 20°C à 80°C, accélère le mécanisme de conduction qui 
se produit dans l’élastomère diélectrique. Ces résultats expérimentaux peuvent être expliqués 
dans le cadre de la théorie du courant transitoire limité par charge d’espace (SCLC) [103]. 
Nous considérons que l’augmentation de la température favorise l’accumulation de charges 
d’espace à l’interface électrode-élastomère diélectrique: plus la température augmente et plus 
l’injection des charges à partir de l’électrode dans le polyacrylate VHB4910 se produit. 
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On peut noter qu’à haute température (80°C) après l’application d’une tension élevée 5kV, le 
courant transitoire apparait sur une plage temporelle d’autant plus réduite que la température 
augmente mais le régime d’équilibre apparait toujours après 5300s. 
II.5. Conclusion 
Au cours des discussions menées dans le cadre de ce chapitre, nous nous sommes concentrés 
principalement sur les propriétés électriques du polyacrylate VHB4910 mis en sandwich entre 
deux électrodes. En partant du fait qu’un faible niveau de fuite est crucial dans les 
applications industrielles, il serait souhaitable d’étudier les mécanismes de conduction dans ce 
matériau afin de comprendre leur origine et par conséquent remédier à leurs effets néfastes. 
Les résultats pertinents de ce travail peuvent être résumés de la manière suivante :  
Pour les mesures I-t à temps court: 
 
 Le courant de fuite le plus faible est obtenu pour la graisse de silicone. 
 Expérimentalement le courant suit la loi de Curie-Von Schweidler. Le mécanisme le 
plus dominant pour les électrodes en or est l’émission de type Schottky. 
 Dans le cas des électrodes souple, à haute température, un champ interfacial renforcé 
apparaît au niveau de l’interface électrode-VHB4910 
 A haute température, les courants de conduction deviennent plus importants que le 
courant transitoire, et le régime d’équilibre est très vite atteint. 
Une loi de comportement du courant électrique en fonction du champ électrique appliqué 
nous a permis de déterminer les paramètres caractéristiques constituant cette loi empirique 
que nous avons également reportée pour différentes températures de fonctionnement. Ces lois 
peuvent maintenant être incorporées dans des modèles de conception de transducteurs 
électrostatiques souples pour mieux approcher la réalité de leurs performances. 
A temps long de polarisation : les mesures I-t obtenues pour des tensions constantes 
appliquées peuvent être découpées en trois zones. 
 La première zone correspond au courant classique d’absorption. 
 La deuxième zone se manifeste par une monté du courant en fonction du temps. Ce 
courant est attribué à l’accumulation de charges d’espace (SCLC) à l’interface 
électrode-élastomère diélectrique et/ou à la diffusion de charge d’espaces dans 
l’élastomère. L’injection des charges d’espace (homocharge  et hétérocharge) explique 
l’augmentation de courant. 
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 La nature de la matrice de base de l’électrode utilisée joue un rôle significatif dans le 
mécanisme de conduction. 
 La troisième zone a été identifiée comme étant l’établissement du régime d’équilibre 
où seuls les courants de conduction vont subsister. 
Dans le chapitre suivant nous développons l’influence des facteurs externes (étirement, 
température) sur les propriétés électriques du polyacrylate VHB4910. Nous discuterons en 
particulier de l’effet de la précontrainte sur les changements opérés dans le courant de fuite. 
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Chapitre   III 
Réponse électrique de l’élastomère acrylique précontraint 
La science est le capitaine, et la 
pratique, ce sont les soldats 
                                  (Léonard de Vinci) 
III.1. Introduction 
L’influence des facteurs externes, comme la précontrainte, la température, la fréquence et la 
nature de l’électrode, sur la réponse diélectrique du polyacrylate VHB a été 
expérimentalement étudiée [104] [105] [106]. En particulier, l’influence d’une précontrainte 
volontairement appliquée sur le matériau pour améliorer les performances, continue à faire 
l’objet de toutes les attentions de la communauté scientifique [107] [108] [109] [110] [111]. 
La précontrainte imposée au matériau provoque une orientation notable des chaînes de 
l’élastomère diélectrique dans la direction de l’étirement [112] et améliore le rendement de la 
conversion électromécanique du matériau [40]. 
De nombreuses publications ont montré que la permittivité diélectrique diminue sous l’effet 
d’une précontrainte [105] [106]. L’origine de cette diminution est très complexe à identifier et 
obéit probablement à divers facteurs antagonistes.  
Les publications [113] [114], ont proposé une relation empirique pour décrire la variation du 
champ de claquage électrique en fonction de la précontrainte imposée. L’augmentation de la 
rigidité diélectrique du matériau diélectrique [109] [115], entraîne ainsi une augmentation de 
la contrainte de Maxwell et une plus large déformation [116]. Cependant, le mécanisme par 
lequel la précontrainte augmente la rigidité diélectrique n’est pas complètement compris. 
Peu d’études se sont cependant intéressées à l’effet de la précontrainte sur la réponse 
électrique et en particulier sur les courants de fuites. 
Parmi les rares études sur le sujet, citons les travaux de Di Lillo et al. qui ont regardé les 
propriétés électriques du polyacrylate VHB4910 étiré. Ils ont notamment évalué l’effet d’une 
précontrainte sur le courant de fuite du VHB4910 étiré 5 fois avec une électrode métallique en 
or [117]. Il ressort de cette étude que la résistivité volumique du polyacrylate a un 
comportement électrique dépendant du champ et révélant un processus dissipatif. Gisby et al. 
ont mesuré le courant de fuite sur un échantillon étiré 4 fois avec de la graisse de carbone 
comme électrode pour éviter le claquage dans les actionneurs. Ils ont mis en évidence une 
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relation entre le courant de fuite et le nombre de décharges partielles qui se produisent dans 
l'élastomère [118]. 
La combinaison de la précontrainte et d’autres facteurs externes (température, nature de 
l’électrode, tension appliquée), leur effet sur la réponse électrique ne sont pas souvent 
considérés et, nous abordons cette problématique dans ce chapitre. 
Ce chapitre est ainsi consacré à l’étude de la réponse électrique de polyacrylate VHB4910 
sous l’effet d’une précontrainte. Dans ce chapitre nous allons nous focaliser sur le 
comportement électrique de l’empilement électrode-VHB4910 étiré-électrode, soumis à des 
tensions comprises entre 0,5kV et 5kV et à des températures entre 20°C et 80°C. L’analyse 
électrique consiste à étudier les caractéristiques (I-t, J-E) pour mieux comprendre l’influence 
des paramètres externes sur les performances des transducteurs à base d’élastomères 
diélectriques. 
III.2. Expériences 
III.2.1. Matériaux et électrodes 
L’élastomère diélectrique utilisé dans ce chapitre est le polyacrylate VHB4910 mais cette 
fois-ci ce dernier est étiré biaxialement (symétrique ou asymétrique). Nous avons employé les 
mêmes électrodes que celles utilisées dans l’étude présentée dans le chapitre précédent (cf. 
tableau II-3). 
III.2.2. Préparation des échantillons 
Afin d’étudier l’influence de la précontrainte sur le courant de fuite, le matériau VHB4910 
d’épaisseur 1mm est étiré biaxialement grâce à une machine de traction biaxiale Zwick (cf. 
figure III-1). L’étirement de nos échantillons a été réalisé au LaMCoS (Laboratoire de 
Mécaniques des Contacts et des Structures à l’INSA de Lyon). Cette étape de préparation des 
échantillons nécessite de trouver les bons paramètres (vitesse de sollicitation, force 
appliquée), pour éviter les déchirures du matériau, et pour autoriser les relaxations 
mécaniques. Le détail de cette machine de traction est décrit en annexe B. 
Pour les échantillons symétriques, le même coefficient d’extension 𝝀 est imposé sur chaque 
direction d’étirement et le coefficient d’extension de surface est ainsi 𝝀2. Après étirement, 
l’épaisseur de l’échantillon est 1mm/𝝀2. Une fois que l'élastomère a été étiré et que toutes les 
relaxations mécaniques se sont produites (attente d'environ 30 minutes), ce dernier est pris en 
sandwich entre deux cadres rigides permettant de maintenir la précontrainte créée. Puis, il est 
retiré du dispositif de traction biaxiale (cf. figure B-2 annexe B). 
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Figure III-1 : Dispositif d’étirement de nos matériaux : machine de traction  biaxiale Zwick 
L’étirement maximal imposé à nos échantillons est 20 fois leur surface initiale (4,5*4,5). Les 
électrodes sont alors déposées au milieu de la membrane de chaque côté. Des chemins 
d’amenées réalisés par un ruban adhésif conducteur en cuivre permettent de déporter 
l’application de la tension et la mesure du courant électrique (cf. figure B-2). 
III.3. Mise en évidence des mécanismes de conduction sous l’effet 
d’une précontrainte mécanique 
III.3.1. Electrode de référence (Or) 
La figure III-2 reporte l’effet de la précontrainte sur les caractéristiques I-t de l’empilement 
or-VHB4910 étiré (𝝀=2)-or pour un champ électrique appliqué de 1MV.m-1 à température 
ambiante. 
Nous soulignons que le courant de fuite augmente fortement de 4.10
-11
A à 1032.10
-11
A 
lorsque la précontrainte en surface imposée au matériau augmente. L’origine de cette 
augmentation est très complexe à identifier et obéit probablement à divers facteurs. En effet, 
plusieurs phénomènes peuvent se produire dans le matériau et participer à cette augmentation 
du courant de fuite telle que la réponse électrostrictive du matériau [119] ou la cristallisation 
sous précontrainte [120] 
Tige du piston 
Vérin électro-mécanique 
Plaque de base ronde 
Organe de 
pilotage de 
chaque mors 
Mors EAP 
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Figure III-2 : Évolution du courant de fuite en fonction du temps : effet de la précontrainte 
D’après la littérature [40] [112], la précontrainte provoque une orientation notable des chaînes 
du polymère. Dans la littérature, le débat sur l’effet de la précontrainte est toujours ouvert et 
jusqu’à maintenant l’origine physique de cette modification de niveau de courant reste 
ambigüe. 
Dans [40], les auteurs ont montré que la précontrainte a un effet de volume et réduit 
l’orientation des dipôles dans l’élastomère diélectrique. L’effet de la précontrainte sur la 
permittivité montre que cette dernière diminue avec l’augmentation du coefficient 
d’extension. 
D’autres auteurs ont expliqué cette diminution par la cristallisation du film [104]. Dans les 
références [121] et [122], ils ont démontré, à travers des mesures de diffraction des rayon-x et 
par des études calorimétriques, que l’étirement modifie la cristallisation du caoutchouc 
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naturel. Cependant l’effet de la précontrainte sur la cristallinité de VHB4910 n’a pas été 
étudié jusqu’à présent. 
Dans une publication récente [123], Zhang et al. ont montré l’existence d’une corrélation 
entre la précontrainte et le degré d’orientation des macromolécules. Le degré de liberté et la 
viscoélasticité baissent avec l’orientation des chaînes moléculaires dans l’élastomère 
diélectrique.  
La précontrainte change nécessairement l’orientation des chaînes moléculaires. Après 
étirement, les chaines moléculaires deviennent probablement de plus en plus séparées ce qui 
peut entraîner une diminution de l’entropie [124]. 
Pour tirer des conclusions sur les mécanismes physiques à l’œuvre dans l’établissement des 
courants, on va se baser sur les travaux de Vu Cong et al. qui ont montré que la constante 
diélectrique chute avec l’augmentation de la précontrainte et que cet effet est un effet de 
volume [40]. Nous notons que le courant de fuite augmente avec la précontrainte, ce qui nous 
pousse à suggérer un mécanisme de conduction contrôlé par le volume.  
On propose le schéma ci-dessous pour expliquer l’orientation des chaînes moléculaires dans 
l’élastomère diélectrique.  
 
 
A haute température, les chaînes commencent à bouger ainsi le nombre des charges qui se 
libèrent augmente et par conséquent le courant de fuite devient plus élevé et atteint 
rapidement le régime permanent. 
Nous allons combiner d’autres paramètres externes (température, champ électrique) avec la 
précontrainte, afin de nous permettre de mieux analyser les phénomènes physiques à l’origine 
du changement du courant de fuite.  
Figure III-3 : Schéma d’orientation des chaînes moléculaires sous l’effet de 
la précontrainte 
Etat précontraint Etat de référence 
Chaine pendante 
nœud  
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Nous avons représenté sur la figure III-4 les caractéristiques I-t pour différentes tensions 
appliquées allant de 0,5kV à 5kV, et pour un échantillon précontraint symétrique (coefficient 
d’extension 3*3) de l’ambiante à 80°C. 
 
  
Figure III-4 : Caractéristiques I-t sous l’effet d’une précontrainte symétrique (3*3) pour 
différentes tensions appliquées dans la gamme de température 20°C-80°C 
A l’ambiante, pour des tensions appliquées variant de 0.5kV jusqu'à 2kV (soit un champ 
électrique qui varie de 4,5MV.m
-1 
jusqu'à 18MV.m
-1
), après une première chute rapide, le 
courant décroit très lentement jusqu'à une valeur stable (courant de conduction : 70pA à 
0.5kV et 2272pA à 5kV) atteinte au bout de 300s de polarisation. Ce comportement est 
constaté pour les tensions appliquées inférieures à 3kV. La décroissance du courant en 
fonction du temps obéit à la loi de Curie-Von Schweidler. 
Lorsqu’on augmente la tension appliquée, à partir de 3kV (soit un champ de 27MV.m
-1
) 
l’évolution du courant change radicalement : on observe initialement une diminution pendant 
les dix premières secondes puis une augmentation jusqu’à l’établissement du régime 
permanent. On observe sur la figure III-4 le rapport entre le courant mesuré immédiatement 
après l’application du champ électrique et le courant de conduction diminuant avec 
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l’augmentation du champ électrique et de la température. Ceci traduit une diminution de la 
relaxation des dipôles. 
Di Lillo et al. ont également observé la même évolution pour un champ électrique appliqué de 
125MV.m
-1
sur un échantillon précontraint symétriquement (coefficient d’extension 5*5) 
[117]. Ces auteurs suggèrent qu’un fort champ électrique peut entraîner un effet thermique 
local induisant une augmentation du courant de fuite. Ils ont proposé une deuxième 
interprétation possible de l’augmentation du courant. A la mise sous haute tension, des 
chaînes conductrices seraient créées au sein de polyacrylate VHB4910. Cette création des 
chaînes conductrices favoriserait le déplacement des charges. Ces charges peuvent 
éventuellement être déplacées par le champ électrique appliqué. Cette hypothèse concernant 
la dynamique des charges nous paraît être la plus probable même si d’autres scénarios 
pourraient être envisagés. 
Comme on l’a évoqué dans le deuxième chapitre, en utilisant une électrode en or, l’origine 
physique du courant est principalement une injection de type Schottky. On se propose 
maintenant d’identifier après étirement de nos échantillons, le mécanisme de conduction 
prépondérant (Schottky, Poole-Frenkel). 
La figure III-5 représente Ln (J)-E
1/2
 et Ln (J/E)-E
1/2 
pour l’empilement or-VHB4910 étiré 3 
fois-or, pour différentes températures allant de l’ambiante à 80°C. 
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Figure III-5 : a. / Représentation d'émission Schottky b. / Représentation d'injection Poole 
Frenkel 
Afin d’expliquer les mécanismes de fuite dans la structure or-VHB4910 étiré-or, il est 
important de spécifier, tout d’abord, si ce mécanisme est contrôlé par l’interface ou par le 
volume de l’élastomère diélectrique. En se basant sur la littérature, on présume que le courant 
de fuite dans les diélectriques est souvent décrit par la conduction ohmique [125], dans le 
domaine des champs électriques faibles. Dans le domaine des champs électriques élevés, le 
mécanisme de fuite peut être décrit par (i) une conduction ionique comme l’a montré Plante 
dans son modèle [126], (ii) un processus d’émission électronique assisté par le champ 
électrique du type Schottky, si le courant électrique est contrôlé par l’interface "électrode-
élastomère diélectrique" et résultant d’un abaissement de la barrière dû à l’effet du champ 
électrique et de la force image, ou par (iii) un mécanisme de type Poole-Frenkel, associé à une 
émission électronique thermo-stimulée et assistée par le champ électrique, à partir des pièges 
en volume.     
On rappelle que dans le cas où le courant de fuite est décrit par l’émission Schottky, la 
caractéristique Ln(J) en fonction de E
1/2
 doit suivre un comportement linéaire. D’une manière 
similaire, si le courant de fuite est décrit par l’émission Poole-Frenkel, la caractéristique Ln 
(J/E) en fonction de E
1/2
 doit aussi suivre un comportement linéaire. D’autre part, connaissant 
la permittivité optique opt (2,1) du matériau, les pentes théoriques peuvent être calculées à 
partir des modèles de Schottky et de Poole-Frenkel. Les pentes théoriques sont données par 
PF = 8,37J.V
-1/2
.m
1/2
, pour le mécanisme Poole-Frenkel et Sch = 4,18 10
-24
 J.V
-1/2
.m
1/2
, pour 
le mécanisme Schottky. Les résultats sont regroupés dans le tableau III-1. 
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Tableau III-1 : Comparaison des valeurs du coefficient de Schottky et Poole-Frenkel 
Température (°C) βSch(⁡10
−24JV−
1
2m
1
2) βPF(⁡10
−24JV−1/2m1/2) 
20 3,06 1,07 
40 3,20 1,07 
60 3,36 1,09 
80 3,78 1,37 
La comparaison des pentes, permet de déterminer le mécanisme de conduction prédominant. 
Aux erreurs des mesures près, on note que les valeurs expérimentales de la pente sont très 
proches des valeurs calculées théoriquement à l’aide du modèle de Schottky. De ce fait, nous 
pouvons prévoir que le courant de fuite mesuré est contrôlé par l’interface or-VHB4910 étiré 
et peut être engendré par un mécanisme d’émission électronique du type Schottky. 
La température est un paramètre externe important pour étudier les performances des 
dispositifs à base d’élastomères diélectriques. Cependant, très peu de travaux ont étudié 
l’effet de la température combiné avec la précontrainte sur le fonctionnement des 
transducteurs. Récemment, Chen et al. [127] ont étudié l’effet de la température sur les 
performances des générateurs électrostatiques souples. Ils ont observé que l’augmentation de 
la température conduit à une diminution de l’énergie mécanique quel que soit la valeur du 
coefficient d’étirement.  
La figure III-6 montre l’effet de la température sur les caractéristiques courant-temps 
mesurées dans une gamme de température 20°C-80°C pour deux valeurs du champ 
électrique. 
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Figure III-6 : Variation du courant de fuite en fonction du temps pour un étirement 3*3 pour 
différentes températures (a) champ faible et (b) champ élevé 
On s’aperçoit que l’augmentation de la température engendre une modification de la réponse 
électrique de la structure or-VHB4910 étiré-or. 
 A l’ambiante, dans le domaine des faibles champs électriques, la caractéristique I-t subit une 
diminution selon la loi de puissance t
-n
. Pour un champ électrique de 4,5MV.m
-1
(U=0,5kV), 
l’intensité du courant mesuré à l’ambiante, augmente de 320pA pour l’échantillon non 
précontraint (1*1) à 1362pA pour l’échantillon étiré (3*3). Pour 80°C, le régime stationnaire 
est atteint plus vite, et la loi de Curie-Von Schweidler n’est plus satisfaite puisque les courants 
de conduction deviennent trop importants et masquent la réponse transitoire.  
Lorsqu’on applique un champ électrique de 45MV.m
-1
(U=5kV), l’évolution du courant 
change radicalement : on observe dès les dix premières secondes une augmentation de courant 
suivie d’un établissement du régime permanent (courant de conduction). Dans ces conditions, 
le courant de conduction s’établit à 150s, 70s et 30s pour des températures de 20°C, 40°C et 
80°C respectivement. Comme relevé au deuxième chapitre, la température favorise la 
migration des charges dans le matériau et se traduit par l’augmentation du courant de fuite au 
sein du polymère. A haute température (80°C) à 200s, le courant mesuré est quasi constant et 
vaut 51nA, soit une valeur 4,5 fois supérieure à celle obtenue à 40°C et 25 fois supérieure à 
celle obtenue à 20°C.  
La précontrainte change nécessairement l’orientation des chaînes moléculaires comme 
spécifié au paragraphe III.3.1. Après étirement, les chaînes moléculaires deviennent 
probablement de plus en plus séparées ce qui peut entraîner une diminution de l’entropie. A 
haute température, les chaînes commencent à bouger, cela renforce l’hypothèse que l’effet 
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combiné de la température et de la précontrainte entraîne un changement de la réponse 
électrique par création de chaînes conductrices facilitant le déplacement des charges. 
La figure III-7 présente les courbes I-E, caractéristiques du comportement constaté pour deux 
types d’étirement symétrique (3* 3) et asymétrique (4*2,25) à différentes températures. 
 
 
Figure III-7 : Courant de fuite à différentes températures pour deux types d’étirement biaxiale: 
symétrique et asymétrique. Electrode métallique en or 
On voit clairement que l’effet du mode d’étirement apparait dès les champs faibles et à 
température ambiante. Dans le cas d’une précontrainte asymétrique, nous notons une 
augmentation importante du courant pour des valeurs de champ allant de 1MV.m
-1
 à 5MV.m
-
1
. Au-delà de cette valeur, l’augmentation est moins forte. D’autre part, le courant mesuré à 
3*3 est plus élevé que celui mesuré à 4*2,25. On peut alors s’interroger sur ce courant mesuré 
plus élevé dans le cas d’un étirement symétrique comparé à une configuration asymétrique.  
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Anderson et son équipe ont proposé une hypothèse [128] : après étirement, les chaînes de 
polymères sont orientées et créent un réseau perpendiculaire au champ électrique qui ralentit 
la migration des charges électriques. La précontrainte symétrique assure une répartition 
uniforme des contraintes au sein du matériau. Nous pouvons donc supposer que l’étirement 
asymétrique est favorable pour créer ce réseau perpendiculaire ce qui explique la diminution 
du courant par rapport à l’étirement symétrique. L’impact de ces types d’étirement sera étudié 
en détail au paragraphe III.3.3 et III.3.4 pour les électrodes souples. 
III.3.2. Influence de la nature des électrodes sur des matériaux 
précontraints 
Comme nous l’avons déjà dit, pour la plupart des applications réelles utilisant des élastomères 
diélectriques, les électrodes souples sont souvent utilisées car elles peuvent suivre 
parfaitement les grandes déformations du matériau. 
La littérature est peu riche en publications rapportant l’effet de la nature de l’électrode sur le 
comportement diélectrique de la structure électrode-VHB4910 étiré-électrode [81] [85]. Le 
comportement (di)électrique du matériau peut toutefois évoluer quand on change d’électrode 
comme nous l’avons montré au chapitre précédent. Dans la suite de ce chapitre, nous allons 
étudier en détail l’effet combiné de la précontrainte (symétrique et asymétrique) pour deux 
types d’électrodes souples à base de graisses silicone (CW7100 et MG Chemical). 
La figure III-8  reporte l’évolution du courant en fonction du champ électrique pour 
différentes températures (20°C-80°C) à précontrainte fixe pour deux graisses conductrices 
(MG Chemical et CW7100). 
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Figure III-8 : Effet de la nature de l’électrode sur l’évolution du courant pour un étirement 
biaxiale symétrique 3*3 
Pour des échantillons non étirés, pour les deux types d’électrodes on observe une 
augmentation importante du courant dans toute la gamme de température. Dans le cas d’une 
précontrainte 3*3, aucun changement vraiment important n’est observé au niveau de l’allure 
des courbes, seules les valeurs sont décalées. Nous rappelons que la matrice polymère utilisée 
pour fabriquer les électrodes CW7100 et MG Chemical est la même (silicone).  
Nous avons montré dans le deuxième chapitre que la réponse électrique en utilisant des 
électrodes souple est modifiée si on compare avec l’électrode de référence en or. En effet, la 
figure III-9 reporte la caractéristique I-t pour deux électrodes (Or et CW7100) à l’ambiante 
sur des échantillons précontraints 3*3. 
 
Figure III-9 : Effet de la nature de l’électrode sur l’évolution du courant pour un étirement 3*3 
pour une tension de polarisation 3kV 
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Si on compare les résultats présentés sur cette figure avec ceux présentés sur figure II-14 (voir 
Chap. II), nous soulignons un comportement similaire. Les valeurs du courant mesuré en 
utilisant l’électrode en or sont nettement plus importantes que celles obtenues par des 
électrodes souples. 
Dans la suite de ce chapitre, nous allons continuer notre investigation expérimentale en fixant 
une seule électrode souple, la graisse silicone (CW7100). Celle-ci est caractérisée par le 
courant de fuite le plus faible pour les échantillons précontraints, et nous allons détailler 
l’impact du type de précontrainte. 
III.3.3. Précontrainte symétrique 
III.3.3.1. Effet du champ électrique 
Sur les figures III-10 et III-11 nous ne comparons pas l’effet de l’étirement pour le même 
champ électrique. L’idée est juste d’évaluer le changement de courant pour la même tension 
appliquée ou en d’autres termes de voir la valeur du courant atteinte pour des valeurs de 
champ électrique donnés. 
 A l’ambiante (20°C) pour une tension de polarisation de 1kV 
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Figure III-10 : Variation du courant de fuite pour différentes précontraintes équibiaxiales à 
20°C 
Pour des champs électriques faibles (1MV.m
-1
 et 4MV.m
-1
), une décroissance rapide du 
courant au cours du temps est observée. A partir de 9MV.m
-1
, nous notons que le courant 
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atteint une valeur limite ce qui pourrait paraitre surprenant. Ce dernier résultat est cependant 
reproductible avec trois échantillons, validant ainsi nos observations. 
A l’ambiante, l’effet du champ électrique est clairement observé. Le courant transitoire 
apparait sur une plage temporelle d’autant plus réduite quand le champ électrique augmente, 
sauf pour des champs supérieurs à 9MV.m
-1
 où, comme on l’a dit, l’effet d’une augmentation 
du champ électrique ne se fait plus sentir. Ceci peut être expliqué par une diminution du 
nombre de dipôles après l’étirement de matériau. Ces dipôles affrontant une difficulté pour la 
rotation sous des champs électriques élevés. En effet, la littérature précise que l’étirement 
imposé au matériau provoque une orientation notable des chaînes de polymères dans les 
directions de l’étirement. Par conséquent, la capacité des dipôles à suivre le champ électrique 
qui est perpendiculaire aux directions d’étirement, diminue avec l’augmentation de la 
précontrainte imposée au matériau. 
 A haute température (80°C) pour une tension de polarisation de 0,5 
kV 
A haute température (cf. figure III-11), le courant de fuite augmente et atteint très vite le 
régime permanent. A partir de 2MV.m
-1
, l’allure du courant change : il augmente dès 
l’application du champ électrique puis se stabilise. Par contre à 8MV.m
-1
, l’amplitude du 
courant apparait constante pendant toute la période de polarisation traduisant probablement 
un effet transitoire extrêmement bref que nous n’arrivons pas à mesurer avec nos 
équipements.  
 
Figure III-11: Variation du courant de fuite pour différentes précontraintes équibiaxiales à 80°C 
77 
 
La figure III-12 regroupe l’évolution du courant de fuite en fonction du champ électrique à 
différentes températures (20°C, 60°C et 80°C) pour la précontrainte 3*3, ainsi que le modèle 
théorique exponentiel associé.  
 
Figure III-12 : Évolution du courant à différentes températures pour la précontrainte 3*3 
En se basant sur la modélisation présentée dans le deuxième chapitre, l’expression du courant 
s’écrit sous la forme : 
I = A ∗ E ∗ exp (
E
EB
) 
où 𝐴, EB sont deux paramètres empiriques constants.  
On observe que les valeurs de A et EB sont plus élevées à haute température (cf. Tableau III-
2). 
 
Tableau III-2 : Paramètres du modèle analytique pour la précontrainte 3*3 
Température (°C) A (10
-12
.SI) EB (MV.m
-1
) 
20 11,3 23,9 
80 474 34,3 
 
III.3.3.2. Effet combiné de la précontrainte et du champ électrique 
La figure III-13 présente le courant de fuite pour différents niveaux de précontrainte et de 
champ électrique. 
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Figure III-13 : Effet combiné de la précontrainte, champ électrique appliqué et du la 
température sur l’évolution du courant de fuite 
Dans la figure III-13.a à fort champ électrique et pour une précontrainte élevée 𝝀=4, nous 
avons observé une forte augmentation du courant de fuite. Nous observons aussi un effet 
important de la précontrainte à haute température (cf. figure 13.b) : plus la précontrainte 
imposée au matériau est importante, plus le courant de fuite augmente.  
Ce comportement est associé à la relaxation β. Dans la littérature, la précontrainte combinée 
avec la température agissent clairement sur le processus de relaxation β identifié au sein du 
matériau [40]  (cf. figure III-14). 
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Figure III-14 : Variation du facteur de perte de VHB4910 en fonction de la température pour 
différentes précontraintes [40]  
 
 
Figure III-15 : Illustration de l’orientation des chaînes moléculaires sous l’effet combiné de la 
température et de l’étirement 
Ceci nous permet d’avancer l’hypothèse suivante : la combinaison de la précontrainte et du 
champ électrique modifie le champ interfacial ce qui entraîne une augmentation du courant. 
III.3.4. Précontrainte asymétrique 
Nous allons tester l’effet de la précontrainte asymétrique sur l’évolution du courant de fuite 
du polyacrylate VHB4910. 
L’élastomère VHB4910 est pré-étiré avec un coefficient d’extension en surface de 4 et un 
autre de 9. La dépendance en champ électrique appliqué est présentée en figure III-16. 
L’analyse en champ électrique est limitée à 20MV.m
-1
 pour les échantillons étirés 4 fois et 45 
MV.m
-1
 pour un étirement 9 fois afin de prévenir tout claquage électrique du matériau. 
Etat de référence 
Chaine pendante 
nœud  
Etat précontraint Etat de retraction 
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Figure III-16 : Évolution du courant à différentes précontraintes symétriques et asymétriques 
Les échantillons asymétriques montrent un courant de fuite plus faible. On observe un 
comportement non-ohmique sous des champs électriques forts pour de telles précontraintes. 
On rappelle qu’après l’étirement du matériau, les chaînes moléculaires sont orientées et créent 
un réseau perpendiculaire au champ électrique qui ralentit la migration des charges 
électriques. Nous pouvons penser que l’étirement asymétrique est favorable pour créer ce 
réseau et expliquer la diminution du courant par rapport à l’étirement symétrique. 
Le tableau III-3 récapitule les paramètres adaptés du comportement exponentiel, pour 
l’étirement symétrique et asymétrique 4 fois et 9 fois. Dans le cas asymétrique, une 
augmentation significative de EB est constatée.  
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Tableau III-3 : Paramètres du modèle analytique pour la précontrainte 2*2 et  3*3 
 2*2 3*3 
Précontrainte 2*2 3*1,3 4*1 3*3 4*2,25 
A  (10
-12
.SI) 9,70 3,80 1,63 11,30 5,05 
EB  (MV.m
-1
) 9,1 53,3 2,3 23,9 30,9 
Plusieurs auteurs ont cherché à expliquer l’effet de la méthode d’étirement (symétrique et 
asymétrique) sur la réponse diélectrique d’élastomère diélectrique. Parmi ces auteurs, on peut 
citer les travaux de Qiang et al. [129], qui ont obtenu une faible valeur de la permittivité pour 
un étirement asymétrique.  
Dans le cas du VHB4910, la littérature a montré la même dépendance de la permittivité par 
rapport à l’étirement. La figure III-17 présente la permittivité diélectrique pour le VHB pour 
différentes méthodes d’étirement (symétrique,  asymétrique). 
 
Figure III-17 : Permittivité diélectrique en fonction de l’étirement [129] 
On observe que la permittivité la plus élevée est obtenue pour un échantillon précontraint 
symétriquement 2*2 comme pour le courant de fuite. La méthode d’étirement agit ainsi 
clairement sur la réponse diélectrique du matériau. 
Nous avons tracé sur la figure III-18 les caractéristiques I-E pour l’échantillon VHB4910 étiré 
9 fois par deux méthodes d’étirement symétrique et asymétrique (3*3 et 4.5*2), pour deux 
valeurs de températures : 20°C et 60°C. Ces figures permettent de traduire la réponse de la 
structure CW7100-VHB4910 étiré-CW7100 en régime continu.  
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Figure III-18 : Effet combiné de la précontrainte asymétrique et de la température 
Le courant le plus faible est obtenu dans le cas d’une précontrainte asymétrique pour 
différentes températures. A l’ambiante et pour un champ électrique élevée, la différence est 
significative. A haute température où la méthode d’étirement n’a pas d’influence, on observe 
pratiquement une superposition des deux courbes. Ce comportement est observé à partir de 
40°C et peut être lié à l’orientation des chaînes moléculaires de la même façon.  
La température et la précontrainte favorisent toutes les deux l’augmentation du courant de 
fuite au sein du matériau. 
Le polyacrylate VHB4910 est un élastomère diélectrique polaire, les interactions entre les 
dipôles des chaînes voisines peuvent constituer des barrières de potentiel élevées. Dans le cas 
d’étirement asymétrique, la plupart des charges qui migrent seront localisées entre ces 
barrières de potentiel. A partir de 40°C, les chaînes commencent à bouger et la hauteur de 
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barrière élevée qui restreint la mobilité des charges peut disparaitre et/ou changer de position 
au cours du temps.  
En outre, il est probable que la barrière de potentiel qui réduit la mobilité des charges dépende 
fortement de la température combinée avec l’étirement. 
Le courant augmente en fonction du champ électrique. Sous l’action du champ électrique, un 
excès de charges mobiles migre vers les électrodes. On suppose que le taux de transfert de 
charges aux électrodes est faible comparé à l’étirement symétrique. Ceci apparaît raisonnable 
si l’on admet que le processus d’injection dans le cas asymétrique est dominé par la 
conduction par saut. 
Etudions à présent les mécanismes de conduction sous l’effet d’une précontrainte asymétrique 
(4*1; 3*1,3). Les mesures du courant en fonction du champ électrique pour différentes 
températures allant de l’ambiante à 80°C sont présentées sur la figure III-19. 
 
 
Figure III-19 : Effet de la précontrainte asymétrique pour différentes températures 
84 
 
Concernant les niveaux du courant, on observe une augmentation en fonction du champ 
électrique. Lorsque le mécanisme de conduction est assuré par saut ionique, l’expression de la 
densité du courant est donnée par :  
J= 2sqmaυ exp (
−𝜑
𝑘𝐵𝑇
) sinh (
𝑞𝐸𝑑
2𝑘𝐵𝑇
)⁡    (III-14) 
 
où q est la charge électrique de l’ion, m est la masse de l’ion, d est la distance du saut, φ est la 
hauteur de la barrière du saut ionique, kB est la constante de Boltzmann, υ est la fréquence du 
saut de la barrière, T est la température absolue, et s est la surface de l’électrode. 
Le mécanisme de conduction par saut suppose la présence de charges piégées et décrit le 
déplacement de ces charges de piège en piège. La pente des courbes de ln J en fonction de E 
donne la valeur de la distance du saut ionique ‘d’. 
Sous l’effet de la température, les charges migrent d’un piège à un autre. Il s’agit du 
mouvement de charges piégées entre deux sites de piège adjacent. La distance du saut dépend 
de la température. A une précontrainte uniaxiale 4*1, on observe une augmentation de 400% 
(0,08 A° à 0,32A°) pour une température allant de 20°C à 80°C. 
Dans le cas d’une précontrainte biaxiale asymétrique 3*1.3, la distance du saut augmente de 
40% (variation de 0,32A° à 0,45A°).  
Il est clair que le mode d’étirement modifie le mécanisme de conduction. Dans le cas 
d’étirement asymétrique, la conduction ionique est assurée par un saut de charges. Nous avons 
trouvé que dans le cas d’étirement biaxiale asymétrique, le mécanisme de conduction est 
ionique comme l’a expliqué Plante dans son modèle [126]. 
III.3.5. Effet du temps de polarisation 
Examinons maintenant l’évolution temporelle du courant sous l’effet d’une précontrainte pour 
différents champs électriques à longue temps de polarisation. La figure III-20 montre la 
réponse I-t suite à un champ électrique appliqué pour deux températures 60°C et 80°C. 
Nous pouvons noter que le courant de fuite pour la structure CW7100-VHB4910 étiré-
CW7100 augmente en fonction du champ électrique. Ce comportement est observé quel que 
soit la température. 
Comme le montre la figure III-20, le courant décroit au cours du temps puis le courant atteint 
le régime stable pour une longue durée de polarisation. Ce comportement est complètement 
différent à celui des échantillons non étirés (cf. figure II-25). 
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Figure III-20 : Évolution du courant pour des longues temps de polarisation sous l’effet d’une 
précontrainte 
A 60°C sous faible champ électrique, le courant I mesuré décroit classiquement et le régime 
permanent est établi pour de temps relativement courts de polarisation (2500s). Cependant, 
pour des champs électriques élevés, la décroissance du courant est observée pour une longue 
durée de polarisation avant que le régime permanent ne soit établi. 
A 80°C le même effet est observé, le courant décroit lentement. L’absence de stabilisation du 
courant peut être due à l’injection de charge et que cette injection est conditionnée par la 
température mais également par le champ appliqué. Ces charges injectées vont donc 
contribuer au courant de polarisation. Il est cependant fort probable qu’une partie de ces 
charges  se piège au niveau de l’interface graisse-élastomère diélectrique. 
III.4. Conclusion 
L’ensemble des mesures électriques effectuées ont permis d’éclaircir certains aspects des 
phénomènes du courant de fuite. 
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En résumé, dans ce chapitre nous avons mis en évidence l’influence de la précontrainte 
combinée avec d’autres paramètres externes (température, champ électrique, temps de 
polarisation, nature de l’électrode) sur l’évolution temporelle du courant de fuite du VHB 
4910. 
Nous avons présenté les propriétés électriques et les performances du polyacrylate VHB4910 
pour deux modes de déformation biaxiale (symétrique et asymétrique). 
Nous avons discuté l’avantage de la précontrainte biaxiale symétrique : le courant de fuite est 
faible dans le cas des électrodes en graisse d’argent (CW7100). Sous précontrainte 
mécanique, une modification dans l’orientation des chaînes moléculaires du polymère est à 
l’origine du changement de comportement et de la valeur du courant de fuite. Le mécanisme 
de conduction est modifié selon la méthode d’étirement. Sous une précontrainte symétrique la 
conduction est assurée par création de chaînes conductrices, par contre dans le cas d’une 
précontrainte asymétrique la conduction est assuré par sauts des porteurs de charges. 
Après l’étirement du matériau, les chaînes moléculaires sont orientées et créent un réseau 
perpendiculaire au champ électrique qui ralentit la migration des charges électriques. 
L’étirement en mode biaxiale asymétrique est favorable pour créer ce réseau et ceci explique 
la diminution du courant par rapport à l’étirement biaxiale symétrique. 
L’autre aspect développé dans ce chapitre est l’effet de la nature de l’électrode, le courant de 
fuite le plus faible est enregistré avec une structure à base de graisse d’argent (CW7100). 
Donc la nature de l’électrode est un facteur déterminant dans l’étude du courant de fuite qui 
traverse l’élastomère diélectrique VHB4910. 
En se basant sur des mesures de courant à longue durée de polarisation, nous avons remarqué 
que le courant est plus stable en présence d’étirement comparé aux échantillons non étirés, 
ceci est un avantage puisque les dispositifs à base des élastomères diélectriques sont 
généralement utilisés pour de longues durées. 
Au cours des discussions menées dans ce chapitre et le chapitre précédent nous nous sommes 
concentrés principalement sur les propriétés électriques du polyacrylate en régime continu. 
Toutefois, le courant de fuite diminue l’efficacité et la durée de vie des dispositifs utilisant ce 
matériau. Nous allons dans le chapitre suivant focaliser sur les matériaux silicones, connus 
pour développer mois de pertes mécaniques et électriques. 
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Chapitre IV 
Autocicatrisation et propriétés diélectriques des 
élastomères silicones 
                                                                                                   Les défis rendent la vie intéressante; 
                                                                                     les surmonter lui donne un sens.  
                                                                                              (Joshua J. Marine) 
IV.1. Introduction 
Ce chapitre a pour premier et principal objectif de comprendre les phénomènes conduisant à 
l’autocicatrisation, lors du claquage d’un film de PDMS (sylgard 186) métallisé.  
Tout d’abord, nous allons présenter un bref état de l’art sur le phénomène d’autocicatrisation 
des polymères. Ensuite nous traiterons principalement de l’autocicatrisation de l’élastomère 
silicone dans le cas d’électrodes en or. L’étude sera étendue à différentes électrodes 
(graphène, aluminium et nanoplaquettes de graphène (KNG-180) mélangées dans une matrice 
silicone de sylgard 184 (électrode que nous nommerons plus simplement GnP).  
Une étude complémentaire par spectroscopie diélectrique de la structure graphène-PDMS-
graphène viendra compléter les études d’autocicatrisation. 
IV.2. Etat de l’art de l’autocicatrisation dans les polymères 
Un matériau autocicatrisant est défini comme ayant la capacité à se réparer après l’apparition 
de dommages d’origine naturelle ou extérieure (thermique, chimique, mécanique) [130] Les 
travaux ayant trait au phénomène d’autocicatrisation constituent un centre d’intérêt croissant 
de la communauté scientifique comme en témoigne la figure IV-1.   
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Figure IV-1 : Nombre de publications comportant le mot clé « self-healing » dans le titre  selon 
la base de données Scopus sur la période 1990-2016 
Les matériaux autocicatrisant ont des utilisations très diverses et peuvent toucher plusieurs 
domaines comme le montre la figure IV-2. Ainsi, on les retrouve comme polymères pour le 
revêtement, comme matériaux composites pour des applications dans l’aérospatiale, les 
emballages micro-électroniques, les actionneurs, les capteurs, les ciments structurés, les 
usages médicaux. 
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Figure IV-2 : Différentes applications des matériaux autocicatrisant 
IV.2.1. Autocicatrisation 
Plus précisément, les matériaux autocicatrisant sont des matériaux qui ont la capacité de 
s’auto-réparer pendant leur utilisation tout en conservant leurs propriétés initiales. En se 
référant à [130], un effet autocicatrisant doit avoir les caractéristiques suivantes : répétabilité, 
longue durée de vie, fiabilité et efficacité. 
Les polymères sont parmi les matériaux les plus étudiés pour le développement de 
l’autocicatrisation. Ceci s’explique par la facilité de la modification de ces matériaux. Les 
polymères capables d’auto-cicatriser guérissent en réformant les liens chimiques rompus et 
ainsi les structures réticulées. 
Plusieurs approches peuvent être utilisées pour autocicatriser les matériaux polymères : (i) 
modifier leur structure chimique pour permettre cette guérison en cas de cassure de liaison 
chimique [131], (ii) incorporer des microcapsules dans la matrice polymère, ces 
microcapsules s’ouvriront alors en cas de dégradation du matériau [132].  
Dans notre cas et pour notre étude, le terme « autocicatrisé » signifiera évaporation de 
l’électrode déposée sur le polymère, isolant ainsi le défaut créé comme on va le voir. Ce terme 
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est utilisé lors de l’amorçage d’un claquage électrique, l’électrode déposée sur la surface du 
polymère est partiellement ou totalement évaporée au niveau du point d’impact du claquage. 
Dans le meilleur des cas (autocicatrisation), le trou créé est ainsi isolé permettant au matériau 
de continuer à fonctionner. Dans le pire des cas (absence d’autocicatrisation), le matériau se 
retrouve en court-circuit et on assiste au dysfonctionnement du dispositif.   
La figure IV-3 donne une représentation schématique de ce phénomène.  
 
Figure IV-3 : Représentation d’une autocicatrisation [133] 
Quand il y a un défaut d’isolement entre les électrodes, une décharge s’établie. Cette décharge 
induit une densité de courant suffisamment élevée pour entrainer la formation d’un canal 
d’arc, ce qui entraine un accroissement considérable de la température et de la pression. Une 
autocicatrisation est donc un arc localisé transitoire. La métallisation s’évapore autour du 
défaut et le polymère est érodé sur la surface démétallisée. 
Nous classerons l’autocicatrisation de manière générale de deux façons distinctes : intrinsèque 
et extrinsèque.  
L’autocicatrisation intrinsèque exige une intervention extérieure, par exemple l’augmentation 
de la température ou du champ électrique. Par exemple, Liu et al. [134] ont observé par 
microscope électronique à balayage l’autocicatrisation intrinsèque d’un polymère par la 
réaction réversible de Diels-Aldres, le paramètre extérieur qui active la cicatrisation est la 
température. Cette réaction est réversible par une augmentation de la température. Un 
exemple de réaction Diels-Aldres concerne la polymérisation des polymères furaniques avec 
des polymères maleimides. 
L’autocicatrisation extrinsèque nécessite l’ajout d’un agent cicatrisant dans le matériau, dont 
la réactivité est activée par une contrainte dont l’origine peut être mécanique, thermique ou 
chimique. Par exemple, Kessler et al. [131] ont observé l’autocicatrisation extrinsèque pour 
les polymères aux composites à matrice et renforts de carbone en y intégrant un agent 
cicatrisant tel que SiC, B4C, ZrB2 ou HfB2 [135] [136]; l’autocicatrisation est alors activée au 
contact de l’air par la formation d’oxyde permettant la cicatrisation de la fissure. 
Canal d’arc 
Métallisation 
Film 
Surface démétallisée 
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De nombreux travaux sont consacrés au développement de matériaux polymères 
autocicatrisant. L’un des plus anciens (datant de 1992) est celui de Dry [137] qui a utilisé des 
capillaires de verre insérés dans une matrice polymère pour apporter une résine liquide dans la 
région endommagée. Depuis la publication de Kessler [138] sur les polymères autocicatrisant 
en 2007, un certain nombre d’articles analyse ce phénomène. Zhu et al. [139], ont utilisé 
l’autocicatrisation pour augmenter la durée de vie des joints de verre dans les piles à 
combustible à oxyde solide (SOFC). Ils ont montré que cette durée de vie était limitée par la 
présence de fissures se formant dans le scellement entre les pièces électroactives en céramique 
et la structure métallique. 
Durant cette dernière décennie le nombre d’étude portant sur le phénomène 
d’autocicatrisation des élastomères diélectriques augmente fortement (cf. figure IV.1). Palleau 
et al. ont montré l’autocicatrisation des fils étirables à l’ambiante (ces fils sont constitués de 
métal liquide injecté dans des microcanaux composés d'un polymère auto-cicatrisant). 
D’autres auteurs ont publié des études sur l’effet de l’électrode sur l’autocicatrisation des 
élastomères diélectriques [140] [141]. 
En 2008, la société Arkema et ses collaborateurs ont commercialisé un élastomère 
autocicatrisant présentant la particularité de comporter des liaisons intermoléculaires et pour 
cela un agent autocicatrisant, ajouté au polymère, se lie à ce dernier par interaction non-
covalente [142]. Une fissure dans ce type de matériau peut être réparée par un simple contact 
sous une légère déformation des deux surfaces de fracture (cf. figure IV-4). 
 
Figure IV-4 : Autocicatrisation d’un élastomère supramoléculaire [142] 
Nous avons vu dans nos travaux présentés dans les chapitres précédents que la réponse 
électrique du matériau peut être fortement influencée par la nature du matériau constituant 
l’électrode. Ainsi, nous balayons quelques travaux de la littérature qui se sont intéressés aux 
phénomènes d’autocicatrisation pour différents types d’électrodes. 
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 Electrode en poudre de carbone « Charcoal » 
Lau et al. [143]dans le cadre de leurs travaux, ont étudié l’autocicatrisation d’actionneurs avec 
une électrode en poudre de carbone déposée sur un acrylique du commerce (VHB9473) étiré 
deux fois, la structure pouvant supporter jusqu'à 10kV. L’augmentation de la tension entraîne 
des claquages électriques, initiant alors un phénomène d’autocicatrisation. De plus, la surface 
évaporée augmente avec la tension appliquée (cf. figure IV-5). 
 
Figure IV-5 : Autocicatrisation de la structure graisse de carbone-VHB9473-graisse de carbone 
[143] 
Hunt el al. [140], ont étudié l’autocicatrisation d’élastomères silicones (Plastil Gel 00 
silicone) utilisant des électrodes en graisse de carbone Nyogel, et ont démontré qu’elles 
permettaient d’augmenter la durée de vie des muscles artificiels jusqu'à 50000 cycles dans 
une configuration en mode actionneur. 
 Nanotubes de carbone simple paroi (SWCNTs) 
Dans [144] [145], les auteurs ont montré que les actionneurs à base d’élastomères 
diélectriques utilisant des électrodes en graisse de carbone et poudre de carbone ne sont pas 
opérationnels si l’élastomère est percé.  
Yuan et al. ont mené plusieurs travaux concernant l’autocicatrisation. Dans une première 
étude [146] ils ont utilisé des électrodes SWCNTs pour leurs propriétés d’autocicatrisation. 
L’électrode était déposée sur du VHB4910. 
La figure IV-6.a présente l’image obtenue par microscope électronique à balayage (MEB) de 
l’électrode SWCNTs. La figure IV-6.b est une image obtenue après auto-cicatrisation et 
permet de mettre en évidence des tâches isolées dans le SWCNT dues au déplacement partiel 
de l’arc électrique dans la zone dégradée. Ces tâches sont électriquement isolées les unes des 
a) 0kV b) 4.5kV 
c) 7kV d) 10kV 
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autres et ne forment pas un chemin conducteur. La dégradation est produite par des chemins 
étroits jusqu'à ce que la zone devienne trop résistive pour supporter l’apparition de l’arc.  
 
Figure IV-6 : Image par microscope électronique à balayage (a) électrode SWCNT avant 
l’application de la tension (b) autocicatrisation d’électrodes SWCNT [146] 
Dans une seconde étude [147], ces auteurs ont montré l’existence du phénomène 
d’autocicatrisation en utilisant le VHB étiré trois fois avec des électrodes de SWCNT. Ils ont 
pré-initié la zone de claquage à partir d’une épingle pour stimuler le court-circuit entre les 
électrodes. 
Des mesures complémentaires ont été entreprises par la même équipe [98] en comparant cette 
fois la fiabilité des actionneurs pour la graisse de carbone et les nanotubes de carbone 
SCWNTs déposés sur le VHB4905. Dans cette configuration, le VHB4905 a été étiré quatre 
fois et des tests de cyclage entre 0kV et 3kV à 80Hz ont été menés après avoir favorisé le 
perçage du film par une contrainte extérieure (aiguille). Avec la graisse de carbone, le 
claquage se produit après 30 mn de sollicitation. Avec les nanotubes de carbone, un facteur 5 
est pratiquement gagné. 
Polyacrylate VHB4910 
Tâche isolée de SWCNT Zone dégradée de SWCNT 
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Figure IV-7 : (a) et (b) Structure graisse de carbone-élastomère-graisse de carbone percée (b) la 
structure n’est pas actionnée pour une tension de 4kV (c) et (d) Structure SWCNT-élastomère-
SWCNT percée (d) la structure est actionnée sous une tension 4kV [98] 
Dans [141], la même équipe a étudié l’autocicatrisation utilisant trois électrodes : SWCNT, 
polymère conducteur dopé PO3DT (poly(3-doxylthiophene)) et des nanofibres de polyaniline 
conductrice PANi, déposées sur la surface du VHB4905 étiré 3 fois. La performance des 
actionneurs à base de VHB4905 est améliorée. Ils ont trouvé que la durée de 
l’autocicatrisation pour les électrodes en PANi est beaucoup plus longue que celle avec les  
SWNT et les PO3DT en raison de la haute stabilité thermique de PANi dopé. 
Dans le processus d’autocicatrisation, une étape critique (la décharge couronne) est observée 
simultanément avec l’évaporation de l’électrode. Cette décharge peut éliminer le processus 
d’autocicatrisation et donc diminuer la fiabilité de l’électrode. Ceci justifie l’intérêt de 
l’utilisation d’’huile diélectrique. Et là on peut se référer aux travaux de Yuan [147] où la 
structure SWCNT-VHB4905 étirée quatre fois -SWCNT baigne dans l’huile diélectrique pour 
isoler l’électrode de l’air. 
 
Figure IV-8 : Structure SWCNT-VHB4905 étirée 4 fois - SWCNT (a) 0V (b) 3kV/ Même 
structure mais baignant dans de l’huile diélectrique (c) 0V (d) 3kV [147] 
0kV 4kV 
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Dans le cas de l’utilisation de SWCNTs après l’application d’une tension continue de 3kV, la 
contrainte diminue de 170% à 110% au bout de 1H20 alors que dans le cas de présence 
d’huile enveloppant la structure, la contrainte reste constante à 150% pendant 20 heures. 
Le problème naturellement rencontré dans l’utilisation de la structure avec l’huile diélectrique 
sera alors de prévoir une encapsulation. 
 Electrode métallique 
Sassoulas et al. [148], ont étudié l’autocicatrisation dans des condensateurs métallisés. Dans 
ces travaux, plus le film de polypropylène est épais plus la tension à laquelle se déroule 
l’autocicatrisation est élevée. Ils ont montré que la nature du défaut a une influence sur la 
tension d’autocicatrisation : si le film est percé l’autocicatrisation se déroulera à 450V, contre 
750V en moyenne pour un film de 10,1µm d’épaisseur comprimé en un point. 
 Electrode en métal liquide 
En 2013 Liu et al. [149] ont  montré l’apparition de l’autocicatrisation du métal liquide 
(eutectic gallium indium EGaIn : 75 wt.% Ga, 25 wt.% In) déposé sur le VHB4905 étiré 4 
fois dans une configuration actionneur. Cette électrode présente une conductivité élevée de 
3,4.10
6 
Scm
-1
.Théoriquement, la rigidité est nulle en raison de sa fluidité qui permet au 
matériau de s’approcher de la contrainte maximale possédant la capacité d’autocicatrisation à 
l’ambiante. Ils ont confirmé que cette électrode améliore la performance des actionneurs en 
tant que muscle artificiel. 
Ces auteurs ont notamment étudié la durée de vie à une tension de 3kV pour une fréquence de 
0,5 Hz et ils ont montré que l‘électrode métallique liquide offrait une option stable pour 
développer des actionneurs. 
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Figure IV-9 : (A Structure EGaIn - VHB4905 étiré 4 fois - EGaIn mise sous tension (B) premier 
cycle d’actuation (C) autocicatrisation après deux cycles [149] 
L’électrode supérieure est divisée en deux parties électriquement isolées (a) et (b) (cf, IV-
10.A). Lorsqu’une tension est appliquée, la partie (a) est actionnée tandis que la partie (b) 
n’est que partiellement actionnée. Après plusieurs cycles, les deux parties (a) et (b) sont 
reliées électriquement grâce à l’autocicatrisation de l’électrode. 
 Graphène 
Le graphène a été utilisé comme électrode transparente [150] [151]. De et al. [152] ont montré 
que le graphène pouvait être utilisé comme électrode flexible et transparente avec une 
conductivité de 1,5.10
2 
S.cm
-1
 [152]. Dans une autre étude, Bae et al. ont utilisé un dépôt 
chimique en phase vapeur pour déposer le graphène sur des substrats de cuivre avec une 
résistance carrée de 125 /carré. Dans [153] la résistance du graphène reste constante après 
un étirement de 6%. Ces propriétés intéressantes du graphène ont poussé les chercheurs à 
étudier l’autocicatrisation en l’utilisant comme électrode. En 2012, Michel et al. [154] ont 
étudié l’autocicatrisation de l’électrode en nanoplaquettes de graphène déposée sur la surface 
d’élastomères diélectriques dans une configuration actionneurs. La durée de vie de 
l’actionneur a été améliorée avec  50000 cycles dans le cas de GnP. 
Comme nous venons de le souligner à partir de quelques exemples issus de la littérature, 
l’autocicatrisation va être conditionnée par la nature de l’électrode pour améliorer la 
performance des dispositifs. La suite de ce chapitre se propose d’étudier l’autocicatrisation de 
structures électrode-PDMS (sylgard 186) pour quatre électrodes différentes. 
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IV.3. Matériau et dispositif expérimental 
IV.3.1. Matériau étudié 
Le sylgard 186 est le polymère choisi dont la formule chimique du motif de base est 
représentée dans la figure IV-10. 
 
Figure IV-10 : Structure chimique du sylgard 186 (n : représente le nombre d’unité de répétition 
du monème diméthylsiloxane) 
Le nombre d’unité de répétition est interprété comme le degré de polymérisation de la chaîne. 
Celui-ci peut varier d’une chaîne à une autre. La réticulation des silicones se forme à l’aide de 
la liaison chimique covalente en pontant les sites réactifs des longues chaînes par d’autres 
molécules parfois sous l’effet d’un catalyseur.  
Le sylgard 186 est optiquement transparent et il constitue un élastomère très utilisé en raison 
de son élasticité et son inertie chimique ; il combine rigidité diélectrique élevée (108,8±6,6 
MVm
-1
) [155] et sa permittivité à basse fréquence égale à 3,22 [156]. Les élastomères de 
silicone sont des fluides réticulés. Leur structure tridimensionnelle est beaucoup plus 
complexe qu'un gel. Les élastomères diélectriques en silicone sont obtenus par réaction entre 
un agent réticulant et le pré-polymère. Ce matériau et l’agent réticulant sont intimement 
mélangés dans les proportions 10:1. Il est à noter que cette proportion donne après réticulation 
un module de Young de 0,2 MPa. Le mélange a été dégazé dans un dessiccateur sous vide 
pendant 30 minutes. Nous avons utilisé la méthode par tournette (spin-coating) pour fabriquer 
nos échantillons à différentes épaisseurs. 
IV.3.2. Electrodes utilisées 
Le choix de la nature de l’électrode joue un rôle déterminant au niveau de l’autocicatrisation. 
Les électrodes utilisées doivent pouvoir supporter de grandes déformations tout en gardant 
une conductivité élevée dans la gamme de fonctionnement. 
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Une faible résistance électrique permet de minimiser la constante de temps RC et l’énergie 
consommé RI
2
, ce qui augmente la durée de vie des dispositifs. Selon la loi de Pouillet la , 
résistance du matériau conducteur s’écrit sous la forme : 
R =
ρ
d
l
w
= RS
l
w
⁡et σ =
1
ρ
    (IV.1) 
avec R la résistance, ρ la résistivité volumique, d l’épaisseur de l’électrode, l la longueur de 
l’électrode, w la larguer de l’électrode, RS la résistance superficielle et σ la conductivité 
électrique. 
Le tableau IV-1 présente la résistivité de plusieurs matériaux  parmi les plus utilisé dans la 
littérature  comme électrode. La résistance superficielle est calculée pour des films 
d’épaisseur 100nm. 
 
Tableau IV-1 : Propriétés électriques des matériaux conducteurs 
Matériau 
Résistivité volumique (10
-6 
Ω.cm) 
Résistance superficielle 
(Ω/carré) 
Métal 
Or [157] 2,26 0,23 
Cuivre [157] 1,7 0,17 
Indium 8,37 0,84 
Aluminium [157] 2,71 0,27 
Gallium [157] 13,6 1,4 
Carbone 
SWCNTs [158] [159] 1 3
 
Graphite [160] [161] 38 3,8
 
MWNT [162] [163] 5,1 2,6 
Graphène [164] [165] 1.7
d 
41,6 
Les électrodes utilisées sont présentées dans le tableau IV-2.  
Tableau IV-2 : Electrodes utilisées 
Electrode Or Aluminium GnP Graphène 
Photo 
    
 
    
     
Le dépôt de l’électrode métallique (or et aluminium) est réalisé au sein du G2Elab par 
pulvérisation cathodique. Le dépôt de graphène a été effectué au laboratoire MSSMat de 
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Centrale PariTech et le dépôt de GnP a été effectué au sein du laboratoire IMP à l’INSA de 
Lyon.  
IV.3.3. Dispositif expérimental 
IV.3.3.1 Cellule pour l’étude de l’autocicatrisation 
Pour cette étude, nous avons réalisé une cellule ainsi qu'un circuit électrique permettant de 
mesurer la quantité de charge induite par autocicatrisation. La cellule d’autocicatrisation est 
représentée dans la figure IV-11. Le matériau est positionné entre l’électrode haute tension 
(bille métallique HT) et le hublot (la métallisation est du côté hublot).  
La cellule d’autocicatrisation est montée en parallèle avec une capacité haute tension de 
valeur élevée (470nF) afin de donner au système un important réservoir d’énergie pour le 
claquage. 
 
Figure IV-11 : Cellule d'autocicatrisation 
  
IV.3.3.2. Dispositif de mesure 
Le circuit électrique permettant de mesurer la tension de claquage et la quantité de charges de 
l’autocicatrisation est représenté dans la figure IV-12 
. 
Figure IV-12 : Circuit électrique de mesure de tension de claquage de l’autocicatrisation 
Pointe haute tension 
Bille métallique 
Condensateur (réservoir 
d’énergie 470nF) 
Cage de Faraday 
Sylgard 186 métallisé 
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Ce circuit électrique comprend :  
Power Supply PS365 délivrant une tension continue 
comprise entre 0 et 10kV.  
 
claquage est mesurée aux bornes d’une sonde).  
autocicatrisation par un seuil de courant, l’oscilloscope envoie un signal à l’alimentation pour 
qu’elle se coupe. La tension chute à zéro au bout de 333ms  
 
A la fin de chaque autocicatrisation les mesures sont enregistrées dans la mémoire interne de 
l’oscilloscope (voir figure IV-13) et la surface démétallisée S est mesurée au microscope 
optique. La tension de claquage (voie CH2) et la tension aux bornes du condensateur (voie 
CH1) sont enregistrées sur les deux voies de l’oscilloscope. 
Les mesures de la tension de claquage ou d’autocicatrisation ont été effectuées en augmentant 
régulièrement la tension continue qui alimente la cellule, jusqu’à ce qu’on observe le claquage 
de l’autocicatrisation. 
 
Figure IV-13 : Dispositif de mesure 
  
Oscilloscope 
Alimentation électrique 
Multimètre 
Générateur  
de fonction 
Cellule d’autocicatrisation 
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IV.4. Résultats expérimentaux 
IV.4.1. Autocicatrisation du PDMS métallisé en or 
IV.4.1.1 Tension de claquage 
Voici à titre d’exemple une photo de la zone démétallisée avec une électrode en or d’épaisseur 
53nm déposée sur la surface de l’élastomère silicone (PDMS : sylgard 186) d’épaisseur 
90µm. 
 
Figure IV-14 : Observation au microscope optique de la zone démétallisée avec une électrode en 
or 
Les signaux enregistrés par l’oscilloscope, la tension aux bornes du condensateur réservoir et 
la tension de claquage sont présentés dans la figure IV-15. Le temps de monté est égale à 8s et 
l’impulsion dure 333ms. 
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Figure IV-15 : CH1./ Tension au bornes du réservoir. CH2./ Tension appliquée 
A partir du dispositif expérimental (cf. figure IV-13), il est possible de déterminer 
directement la tension de claquage (7840V dans l’exemple de la figure IV-15). 
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L’épaisseur de la métallisation est un paramètre important pour l’autocicatrisation car elle 
modifie la résistance électrique de la métallisation et la quantité de métal à évaporer. 
Pour étudier ce paramètre sur le champ de claquage, nous avons utilisé 8 échantillons de films 
de sylgard 186 métallisé en or avec deux épaisseurs de métallisation et de films (figure IV-
16). 
PDMS 90µm PDMS 140µm
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Figure IV-16 : Tension de claquage pour différentes épaisseurs de métallisation et de films. Test 
sur 4 échantillons différents pour chaque épaisseur de film 
Avec les différentes épaisseurs de silicones et quel que soit l’épaisseur de la métallisation, on 
enregistre une seule tension d’autocicatrisation accompagnée d’un flash lumineux unique. 
Pour des films d’épaisseur 90µm, les tensions de claquage sont comprises entre 72,5MV.m
-1
 
et 87MV.m
-1
, les rayons de la zone démétallisée sont compris entre 175 et 184µm.  
Plus l’épaisseur de la métallisation est épaisse, c'est-à-dire plus sa résistance carrée est faible, 
plus le champ auquel se déroule l’autocicatrisation diminue.  
Plus l’épaisseur du film diminue, plus le champ auquel se déroule l’autocicatrisation est élevé. 
On observe toujours un dépôt noir dans la zone démétallisée. 
IV.4.1.2. Surface démétallisée 
Le rayon de la surface démétallisée, mesurée au microscope optique, est compris entre 149 et 
253µm. Cette surface est dépendante de l’épaisseur de la métallisation.  
On observe, que : plus l’électrode est épaisse, plus le rayon de la surface démétallisée diminue 
(cf. figure IV.17). Il faut donc utiliser une métallisation de grande épaisseur afin de minimiser 
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la surface démétallisée.  A noter que le cas de polypropylène métallisé en aluminium [148], 
l’effet inverse a été observé. Cette différence peut s’expliquer par le procédé de dépôt et la 
propriété de la surface du film utilisé. 
 
 
 
Figure IV-17 : Observation au microscope optique de la zone démétallisée avec une électrode en 
or pour différentes épaisseurs 
Pour bien comprendre l’effet de l’épaisseur de la métallisation sur la surface démétallisée 
nous avons tracé le rayon de cette surface pour deux épaisseurs de film 140µm et 160µm 
métallisé en or (cf. figure IV-18). 
20nm en or 
53nm en or 
100nm en or 
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Figure IV-18 : Effet de l’épaisseur de l’électrode sur le rayon de la surface démétallisée pour 
différentes épaisseurs de films. a/ Test sur un échantillon d’épaisseur 140µm avec 3 épaisseurs de 
métallisation. b/ Test sur 4 échantillons d’épaisseurs 160µm avec 2 épaisseurs de métallisation 
Cette surface dépend de l’épaisseur de l’électrode et aussi de l’épaisseur du film. Si nous 
comparons les résultats présentés dans la figure IV-18.a et IV-18.b, pour une épaisseur de film 
160µm à 53nm de métallisation on voit clairement que le rayon de la surface démétallisée 
augmente fortement, soit une valeur 2 fois supérieure à celle obtenue à 140µm. Il apparait 
donc que l’épaisseur de l’électrode a modifié la caractéristique intrinsèque de l’impulsion de 
la quantité de charges (temps de montée, durée). Le temps de montée varie de 5s à 8s pour 
une métallisation en or d’épaisseur 100nm et 53nm respectivement. 
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Par contre lorsqu’on fixe l’épaisseur de film, l’effet de l’épaisseur de la métallisation est 
moins important en utilisant un film épais. 
IV.4.2. Effet de la nature de l’électrode 
IV.4.2.1. Tension de claquage 
Pour étudier l’influence de la nature de l’électrode sur l’autocicatrisation, nous avons comparé 
les mesures trouvées en or avec trois électrodes : l’aluminium avec une épaisseur de 60nm, le 
graphène d’épaisseur 20µm et le GnP d’épaisseur 62µm. 
La figure IV-19 présente les images de la surface évaporée pour ces électrodes ; la forme de la 
surface démétallisée est circulaire pour toutes les électrodes évaporées.  
 
 
Figure IV-19 : Observation au microscope optique de la zone démétallisée pour différentes 
électrodes 
Lorsqu’on utilise le composite GnP comme électrode on voit clairement la lumière émise 
pendant la décharge mais il n’y a pas d’évaporation de l’électrode (cf. figure IV-19). Selon les 
travaux présentés par Michel et al. [154], l’électrode en GnP est autocicatrisante. Dans leur 
étude ces auteurs ont défini l’autocicatrisation par auto-guérison de la surface latérale comme 
montré dans la figure IV-20. Dans notre étude nous avons défini l’autocicatrisation par 
l’évaporation de la surface de l’électrode. 
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Figure IV-20 : Stabilité à longue terme d’un actionneur à base de GnP. Après le claquage 
l’électrode auto-guérit [154] 
Pour vérifier ce point d’autoguérison, nous avons appliqué la tension 10 fois au même point 
de claquage. Nous voyons clairement dans la figure IV-21 que le champ de claquage diminue 
au fur et à mesure des claquages produits (de 33MV.m
-1 
au premier claquage
 
à 19MV.m
-1 
après dix claquages) mais la valeur reste encore élevée après dix claquages confirmant que 
l’on a très certainement une autocicatrisation, de l’électrode. Cette autocicatrisation n’est 
peut-être que partielle et le fait de ne pas la voir peut s’expliquer par l’utilisation d’une 
métallisation épaisse (62µm).  
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Figure IV-21 : Tension de claquage avec l’électrode GnP 
La figure IV-22 présente le champ de claquage du PDMS (sylgard 186) métallisé en 
aluminium d’épaisseur 60nm pour différentes épaisseurs du film (90µm, 160µm). 
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Figure IV-22 : Champ de claquage pour l’électrode en aluminium. Test sur 2 échantillons 
différents pour chaque épaisseur de film. 2 essais réalisés sur chaque échantillon 
Dans le cas de l’électrode en aluminium, les mesures obtenues pour 4 échantillons avec 
différentes épaisseurs de film montrent que le champ de claquage varie entre 25MV.m
-1
 et 
66MV.m
-1
. Le trou dans le polymère et les surfaces démétallisées ne sont pas nettes comme le 
montre la photo présentée dans la figure IV-23. Le rayon de la surface démétallisée est 
important et il est compris entre 107µm et 289µm. Les dommages provoqués par 
l’autocicatrisation sont importants et donc l’aluminium n’est pas un bon matériau à 
recommander comme électrode autocicatrisante. 
 
Figure IV-23 : Observation au microscope optique de la zone démétallisée pour un film métallisé 
en aluminium d’épaisseur 60nm 
Les propriétés mécaniques du graphène et notamment sa bonne tenue à des sollicitations 
mécaniques extérieures en font un matériau de choix pour l’électronique souple. 
60nm en Al 
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Des travaux récents ont déjà étudié l’association de l’oxyde de graphène avec du PDMS 
[154]. Dans cette étude le graphène a été utilisé comme électrode dans le cadre d’une 
configuration actionneur en utilisant l’élastomère commercialisé silicone Neukasil-RTV-23 
comme polymère. Le but était d’étudier la durée de vie de ces actionneurs Nous proposons 
d’étudier le phénomène d’autocicatrisation avec une électrode en graphène déposée sur un 
film PDMS (sylgard 186) afin de pouvoir obtenir de faibles surfaces démétallisée avec des 
tensions de claquage importantes. La synthèse du graphène est réalisée par Hang Zhao, post-
doctorant au laboratoire MSSMat de Centrale PariTech. Une méthode de ségrégation a été 
utilisée pour synthétiser le graphène. 
Nous avons effectué trois essais pour trois échantillons différents d’épaisseurs 100µm : avec 
du graphène d’épaisseur 20µm, dans le but d’estimer la tension de claquage à laquelle se 
déroule l’autocicatrisation. On observe que le champ de claquage varie entre 27MV.m
-1
 et 
81MV.m
-1
 (figure IV-24). 
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Figure IV-24 : Champ de claquage de la structure PDMS (sylgard 186)-graphène. Test sur 3 
échantillons différents, 3 essais réalisés sur chaque échantillon 
La figure IV-25, montre que le rayon de la zone démétallisée change d’un échantillon à un 
autre. Le rayon maximal de  la zone évaporée est de l’ordre de 100µm. Si nous comparons 
cette valeur avec les valeurs trouvées en utilisant les autres électrodes on trouve que les 
surfaces évaporées avec le graphène sont beaucoup moins importantes par rapport aux autres 
électrodes (Or, Al et GnP), un champ de claquage important. Ainsi, les dommages provoqués 
par l’autocicatrisation par rapport aux autres électrodes utilisées sont moins importants. 
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Figure IV-25 : Rayon de la zone démétallisée pour deux  échantillons en électrode de graphène. 
Test sur 2 échantillons, 3 essais réalisés sur chaque échantillon 
La figure IV-26 présente la variation du champ de claquage selon la nature de l’électrode. 
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Figure IV-26 : Effet de la nature de l’électrode sur le champ de claquage de la structure sylgard 
186 (90µm)-électrode. Aluminium (60nm), Or (105nm), GnP (62µm) et Graphène (20µm) 
Il faut cependant être prudent dans si on veut interpréter les résultats car les épaisseurs des 
électrodes sont différentes et on a vu que ce paramètre jouait dans la réponse au claquage et à 
l’autocicatrisation. 
Le tableau IV-3 résume les valeurs de champ de claquage obtenues. 
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Tableau IV-3 : Champs de claquage à différentes électrode 
Aluminium (60 nm) Or (53 nm) GnP (62 µm) Graphène (20 µm) 
50MV.m
-1
 71MV.m
-1
 40MV.m
-1
 42MV.m
-1
 
 
Indépendamment de la considération de la nature de l‘électrode, on constate que le champ de 
claquage augmente en maximum 69% lorsque l’épaisseur d’électrode diminue d’un facteur 
1000 dans des échelles micrométriques - nanométriques. 
On peut noter  également que dans le cas des électrodes en GnP d’épaisseur 3 fois plus élevée 
que le graphène, nous avons obtenu la même valeur du champ de claquage. On peut ainsi 
penser que des électrodes en GnP, d’épaisseur comparable à celles en graphène étudiées ici, 
permettraient d’obtenir des champs de claquage encore plus importants et seraient ainsi 
intéressants pour les applications. 
IV.4.2.2. Energie dissipée 
L’autocicatrisation peut être caractérisée par la mesure de la quantité de charge induite par 
l’arc électrique. Comme évoqué, cette charge est déterminée directement en mesurant la 
tension aux bornes d’un condensateur (figure IV-27). 
 
Figure IV-27 : Circuit électrique de mesure de tension de claquage de l’autocicatrisation 
La tension d’autocicatrisation chute à zéro au bout d’une seconde, donc on peut déterminer 
l’énergie dissipée de la manière suivante : 
L’énergie d’autocicatrisation est égale à : 
                                   Wd = Wt-Wr   (IV.1) 
Où Wt  est l’énergie totale aux bornes de l’alimentation, Wr  l’énergie aux bornes de réservoir 
(𝐶𝑟=470nF). 
Wt=
1
2
𝐶𝑡𝑈𝐶
2 avec 𝐶𝑡 la capacité totale aux bornes de l’alimentation et 𝑈𝐶 la tension de 
claquage. 
Qr 
Qt 
111 
 
Wr=
1
2
𝐶𝑟∆𝑉
2 avec ∆𝑉 la tension aux bornes du réservoir d’énergie et 𝐶𝑟 sa capacité. 
Selon la loi de conservation de la charge, on peut écrire :  
Q t= Qr = 𝐶𝑟*∆𝑉 =Ct * UC (Coulomb)     (IV.2) 
                                                        Wd = 
1
⁡2
𝑄𝑡𝑈𝑐-
1
2
𝑄𝑟∆𝑉  (IV.3) 
Et comme Qt=Qr, l’énergie dissipée devient : 
 Wd =⁡
1
2
𝑄𝑟(𝑈𝑐-∆𝑉)     (IV.4) 
La figure IV-28 présente l’énergie dissipée en utilisant le graphène comme électrode. 
L’énergie mise en jeu au cours de l’autocicatrisation est ainsi de 13±5mJ 
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Figure IV-28 : Energie dissipé de la structure PDMS-Graphène pour deux échantillons. Test sur 
2 échantillons différents de même épaisseur. 3 essais sur chaque échantillon 
Un autre point notable est la diminution de l’énergie dissipée (de 52mJ à 18mJ) en utilisant 
des électrodes en graphène par rapport aux valeurs trouvées avec de l’or. Par ailleurs, toujours 
par comparaison avec des électrodes en or, les surfaces démétallisées sont les plus faibles.  
En conséquence, on peut conclure que les électrodes en graphène sont particulièrement 
intéressantes pour la tenue en tension d’élastomères électroactifs et pour la fiabilité et la durée 
de vie de dispositifs électroactifs du fait du caractère autocicatrisant non invasif de ces 
électrodes.  
Donc nous avons continué notre investigation expérimentale, par l’étude des propriétés 
diélectriques de la structure Graphène-PDMS (sylgard 186)-Graphène. 
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IV.5. Caractérisation diélectrique et électrique de la structure 
graphène-PDMS-graphène 
IV.5.1. Spectroscopie d’impédance faible tension 
IV.5.1.1. Schéma électrique équivalent du polymère diélectrique 
Nous rappelons que le circuit électrique équivalent représentant le comportement du polymère 
diélectrique se résume à une capacité C en parallèle avec une résistance R. (figure IV-29.) 
 
 
 
 
 
IV.5.1.2. Principe de mesure 
Le principe de mesure en spectroscopie diélectrique repose sur l’application d’une tension 
sinusoidale sur l’échantillon qui doit être situé entre deux armatures conductrices, et la mesure 
de cette tension ainsi que du courant  sinusoidal résultant (figure IV-30). 
 
Figure IV-30 : Principe de mesure en spectroscopie diélectrique : (a) application et mesure des 
signaux sinusoïdaux U(t) et I(t) et (b) digramme représentant le déphasage temporel entre U(t) 
et I(t) 
Le rapport des amplitudes définit le module de l’impédance série │Zs│; le déphasage entre la 
tension appliquée à l’échantillon et le courant mesuré complète l’information pour donner 
accès aux parties réelle et imaginaire de l’impédance complexe Zs
*
. 
On a alors l’expression suivante: 
C 
R 
PDMS 
Figure IV-29 : Schéma électrique proposé pour les propriétés diélectriques du PDMS 
Echantillon 
Vc 
Ic,φ 
≈ 
Générateur 
U(t) I(t) 
Tension sensible de phase, 
Analyse de courant 
(a) (b) 
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ZS
∗ = Z′(ω) + iZ"(ω) =
U(ω)
I(ω)
[cos(φ(ω)) + i sin(φ(ω))]     (IV.5) 
L’échantillon peut également être considéré comme une admittance complexe parallèle Y
*
ou 
capacité complexe CP
*
par la relation suivante : 
YP
∗ =
1
YP
∗(ω)
= −
i
ω⁡CP
∗(ω)
=
U∗(ω)
I∗(ω)
    (IV.6) 
et tan (sont déterminées par : 
ε∗(ω) = ε′(ω) − i⁡ε"(ω) = −
i
ωZS
∗(ω)C0
= −
iYP
∗(ω)
ωZS
∗(ω)C0
=
CP
∗
C0
  (IV.7) 
tan(𝛿) =
𝜀"(𝜔)
𝜀′(𝜔)
=
𝑍"(𝜔)
𝑍′(𝜔)
     (IV.8) 
avec C0 = A
ε0
d
 où A et d sont respectivement la surface et l’épaisseur de l’échantillon. 
IV.5.1.3. Dispositifs de mesure de spectroscopie diélectrique 
L’équipement utilisé pour cette étude se compose principalement de quatre dispositifs 
expérimentaux : une enceinte de mesure à atmosphère contrôlée, un régulateur de 
température, un électromètre pour les mesures électriques et un spectroscope analyseur 
d’impédance pour les mesures diélectriques. La figure IV-31 présente un aperçu du montage 
utilisé.  
Au cours des mesures réalisées à l’aide de ce montage, nous avons utilisé des structures 
Graphène–Sylgard186–Graphène. On place l’échantillon sur un support, à température 
réglable, à l’intérieur de l’enceinte et on fixe deux microcontrôleurs à pointe, un pour 
l’application de la tension et l’autre pour la mesure du courant. L’enceinte étant fermée 
hermétiquement, on effectue un pompage primaire (10
-1
 mbar). De l’azote gazeux est ensuite 
introduit dans l’enceinte afin d’éviter des phénomènes d’oxydation (mesures hautes 
températures) et de givrage du matériau ou des électrodes. La température de l’échantillon est 
contrôlée à l’aide d’un régulateur de température programmable Linkam TMS94. Un 
programme a été développé au sein du laboratoire pour piloter entièrement les dispositifs de 
mesures électriques et de régulation en température. Au cours de cette étude, nous avons 
réalisé des mesures diélectriques en fonction de la température et dans une gamme de 
fréquence allant de 10
-1
 à 10
6
Hz. 
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Figure IV- 31: Dispositif des mesures diélectriques au sein de l’équipe MDE (G2Elab) 
IV.5.1.4. Constante diélectrique et relaxation du polymère 
Sur la figure. IV-32, nous avons reporté l’évolution fréquentielle de la constante diélectrique 
pour différentes températures de mesure dans l’intervalle de fréquence 0,1Hz à 1MHz. 
Nous pouvons constater que à l’ambiante la constante diélectrique est quasi constante et vaut 
3,21dans l’intervalle de fréquence 0,1Hz à 100KHz. Cette valeur est en bon accord avec la 
littérature [85]. Au-delà d’une certaine fréquence appelée fréquence de coupure (elle est de 
l’ordre de  100 KHz) nous notons une diminution importante de la valeur de la constante 
diélectrique due à l’effet de la résistance parasite des contacts électriques qui devient 
conséquente et limite donc les mesures. Cette chute est bien corrélée à un effet de résistance 
parasite car on voit que la forte diminution de la constante diélectrique est quasi-indépendante 
de la température.  
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Figure IV-32 : Constante diélectrique du PDMS en fonction de la température avec des 
électrodes en graphène 
La figure IV.33 montre que la constante diélectrique décroit en fonction de la température 
pour une fréquence donnée. Ce comportement est typique des matériaux apolaires. La 
dépendance de la constante diélectrique en température peut être écrite simplement par une loi 
de type Debye. 
εr = ε∞ +
Nμ2
3ε0kBT
     (IV.9) 
avec ε∞ est la permittivité relative à très haute fréquence ; ε0 est la permittivité du vide, kB la 
constante de Boltzmann, N la densité des dipôles, µ le moment dipolaire et T la température. 
Ce modèle a été utilisé pour des polymères électroactifs par différents auteurs [78] [85]. 
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Figure IV-33 : Constante diélectrique du PDMS en fonction de la température avec des 
électrodes en graphène 
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L’utilisation du modèle de Debye suppose que les moments dipolaires µ n‘ont pas 
d’interaction avec leurs voisins proches. Cette hypothèse peut être validée en vérifiant que 
l’énergie d’interaction entre dipôles ou énergie d’activation 𝐸a =
Nμ2
4πε0
 est inférieure à 
l’énergie de fluctuation thermique 𝐸th =
KBT
q
≃ 25meV.  
avec q la charge d’un électron 
L’équation IV.9 permet d’estimer l’énergie d’activation qui vaut 6,11meV et nous confirme 
que cette approximation est valable pour le sylgard186. Les paramètres du modèle de Debye 
sont décrits sur la figure IV.33.  
Si nous comparons nos résultats obtenus avec l’électrode en graphène avec les travaux de Vu 
Cong [85] menés dans notre laboratoire avec trois électrodes différentes (Or, CW7100 et 
carbone acrylique), nous soulignons que l’energie d’activation la plus faible obtenue 
correspond à l’électrode de graphène. Cela peut se traduire par le fait que les quelques dipôles 
présents dans la matrice polymère vont s’orienter plus facilement sous excitation thermique et 
on observera ainsi une dépendance en température plus faible de la constante diélectrique 
(comme observé sur la figure IV.33). 
La figure IV-34 présente l’évolution fréquentielle du facteur de dissipation pour différentes 
températures allant de l’ambiante à 80°C. 
10
-1
10
0
10
1
10
2
10
3
10
4
10
5
10
6
10
-5
10
-4
10
-3
10
-2
10
-1
F
a
c
te
u
r 
d
e
 p
e
rt
e
s
Fréquence (Hz)
 20°C
 30°C
 40°C
 50°C
 60°C
 70°C
 80°C  
 
 
Figure IV-34 : Évolution fréquentielle du facteur de pertes pour différentes températures de la 
structure graphène-sylgard 186-graphène 
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On n’observe aucun changement de l’allure de facteur de dissipation avec la température. Les 
pertes mesurées en utilisant le graphène comme électrode sont relativement faibles dans toute 
la gamme de fréquence (10
-1
Hz-10
6 
Hz) pour des températures allant de 20°C à 80°C. A basse 
fréquence nous notons une augmentation des pertes qui peut être attribuée aux relaxations 
interfaciales et au hautes fréquences à l’effet de la résitance série. 
La conductivité en régime alternatif 𝜎𝑎𝑐 dans l’élastomère silicone PDMS peut être exprimée 
par l’équation  de Jonscher : 
𝜎𝑎𝑐(ω) = 𝜎𝑑𝑐(T) + a(T)ω
n(T) + b(T)ω  (IV.10) 
Avec 𝜎𝑑𝑐 représente la conductivité dc, ω est la pulsation, a et b sont des constantes qui 
dépendent de la température (T), n(T) est l’exposent qui dépend de la température. 
La figure IV-35  présente l’évolution fréquentielle de la conductivité pour différentes valeurs 
de température.  
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Figure IV-35 : Évolution fréquentielle de la conductivité électrique pour des températures allant 
de 20°C à 80° 
On peut dire qu’à haute fréquence la conduction est gouvernée par les régions les plus 
conductrices. La valeur mesurée à 1MHz vaut 10
-7
S.cm
-1
, mais à basse fréquence l’élastomère 
silicone perd de sa résistance électrique donc la conductivité est limitée par des régions les 
plus isolantes. 
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IV.6. Conclusion 
Dans ce chapitre, nous avons étudié l’autocicatrisation ainsi que le comportement diélectrique 
de l’élastomère silicone (PDMS 186) sur une large gamme de fréquence et de température.  
Le phénomène de l’autocicatrisation de la structure électrode-silicone s’accompagne d’un 
flash lumineux et évaporation de la surface démétallisée.  
Nous avons étudié l’influence de plusieurs paramètres sur le déroulement de 
l’autocicatrisation : 
 Influence de la nature de l’électrode. 
 Effet de l’épaisseur de l’électrode 
 Influence de l’épaisseur du film 
La nature de l’électrode a une influence non négligeable sur la tension d’autocicatrisation de 
la structure électrode-silicone. Plus l’électrode est épaisse plus l’énergie dissipée est faible 
(comprise entre 8mJ et 18mJ). L’énergie dissipée est directement dépendante de la surface 
évaporée.  
Dans le cas de composite GnP+ sylgard 184, le champ de claquage diminue de manière 
progressive après l’application successive d’une tension en un même point. 
Nous avons montré que les élastomères silicone autocicatrisée présentaient les performances 
les meilleures lorsque les électrodes étaient en graphène. Notamment, l’évaporation 
s’effectuait avec des plus faibles niveaux (18mJ en utilisant le graphène et 52mJ pour 
l’électrode métallique en or). 
Un autre aspect présenté dans ce chapitre a concerné les propriétés diélectriques de 
l’élastomère silicone (PDMS : sylgard186) en utilisant le graphène. Ces propriétés ont été 
modélisées par le modèle théorique de Debye. 
L’utilisation du graphène comme électrode donne une constante diélectrique légèrement plus 
faible par comparaison à d’autres électrodes, ce qui en fait un point un peu faible pour 
l’application de conversion de l’énergie mécanique en énergie électrique. Cependant, cette 
constante diélectrique a une dépendance moins grande en fonction de la température ce qui 
peut être intéressant dans l’utilisation de transducteurs soumis à une contrainte thermique. On 
notera également que les pertes diélectriques de notre structure sont faibles ce qui constitue 
également un point positif pour les applications. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Conclusion générale et perspectives 
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Conclusion générale 
 
 
L’ensemble des travaux effectués dans le cadre de cette thèse ont permis d’éclaircir certains 
aspects des phénomènes du courant de fuite et d’autocicatrisation dans des polymères 
électroactifs de types élastomères diélectriques utilisés dans des transducteurs souples. 
Nous avons tout d’abord présenté un état de l’art des transducteurs à base de polymères 
électroactifs répertoriés dans la littérature en ciblant plus particulièrement les élastomères 
acrylates et silicones qui sont de loin les plus utilisés. Ces matériaux ont l’avantage de 
combiner souplesse et récupération de densités d’énergie élevées. Nous avons également 
présenté un panorama des applications et des problématiques associées au développement de 
transducteurs à base de ces matériaux.  
Une problématique cruciale dans le dimensionnement des transducteurs et dans leur fiabilité 
concerne l’évaluation du courant de fuite dans ces élastomères diélectriques dans des 
conditions s’approchant des applications. Ainsi, on s’est interrogé sur l’évolution du courant 
de fuite lorsque ces polymères étaient étirés mécaniquement (précontraintes biaxiales 
symétriques et asymétriques) comme c’est le cas dans les applications auxquelles ils se 
destinent. D’autre part, ces matériaux sont soumis à de fortes tensions (plusieurs kV) dans 
leur fonctionnement et la tenue en tension de ces matériaux s’est donc naturellement posée. 
Pour mener les caractérisations de mesure de faibles courants sous de hautes tensions, nous 
avons utilisé des équipements sensibles de mesure de courant (Keithley 6517B) associés à des 
alimentations haute-tension. Des cellules de mesure de claquage spécifiques ont également été 
réalisées pour l’étude de la tenue en tension de ces élastomères et nous avons également 
utilisé des outils de microscopie optique dans l’étude du mécanisme d’autocicatrisation 
consécutif au claquage du matériau. Les applications dans lesquelles sont incorporés ces 
matériaux, peuvent être soumises à des contraintes thermiques. Il apparaissait donc important 
de pouvoir mener des caractérisations électriques sous tension continue (1kV – 10 kV) dans 
une gamme étendue de températures (20°C – 80°C). Enfin, certaines applications sont sujettes 
à des mises sous tension de courte durée (quelques minutes), d’autres peuvent durer plusieurs 
heures (15h pour nos études) et il fallait également regarder dans quelle mesure le 
comportement électrique du matériau évoluait dans ce changement d’échelle de temps. 
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Concernant les matériaux, il existe une multitude de polymères électroactifs. Notre choix s’est 
porté sur deux polymères couramment utilisés dans la réalisation de prototypes au sein de la 
communauté scientifique travaillant dans les applications environnant ces matériaux. Ces 
matériaux sont un polyacrylate commercialisé par la société 3M et qui porte le nom de 
VHB4910 (d’épaisseur 1mm) et un élastomère silicone commercialisé sous une forme bi-
liquide à mélanger par la société Dow Corning de type Sylgard 186 (d’épaisseur de quelques 
microns après mise en forme). 
Pour actionner ou générer une tension à partir de ces élastomères diélectriques, il est 
nécessaire de leur adjoindre une électrode conductrice de part et d’autre de chaque surface 
(les échantillons étudiés sont en géométrie plane). Par ailleurs, il faut garder à l’esprit que le 
matériau étant amené à se déformer, il faudra trouver des électrodes compliantes, en d’autres 
termes qui peuvent suivre la déformation sans se craqueler. Les dépôts métalliques sont a 
priori exclus car du fait de l’épaisseur déposée de quelques nanomètres et de leur pauvre 
élasticité, ils seraient amenés à se craqueler. Cependant les élastomères étant précontraint 
avant le dépôt de l’électrode, nous n’avons pas exclu d’utiliser des électrodes métalliques 
(principalement or, occasionnellement aluminium) pour avoir des mesures de référence du 
comportement du courant électrique, du champ de claquage, ou encore de la mise en évidence 
d’un mécanisme d’autocicatrisation. 
Les travaux issus de la littérature ont montré que la nature de l’électrode influençait la réponse 
de l’application. Nous avons donc mené des études de courant de fuite, de claquage et 
d’autocicatrisation pour des électrodes compliantes à base de pâtes conductrices du commerce 
ou encore des électrodes de graphène fournies par le laboratoire MSSMat de Centrale 
ParisTech et l’IMP de l’INSA de Lyon. 
Les principaux résultats auxquels nous sommes arrivés sont les suivants : 
Concernant les mesures de courant de fuite sous tension. 
- L’évolution de la caractéristique I-t (courant – temps) en fonction de la température et du 
champ électrique appliqué à court terme (300s) peut être modélisée par un processus 
d’injection de type Schottky lorsque des électrodes en or sont utilisées. Dans le cas 
d’électrodes souples, nous avons relevé que le courant Schottky n’est pas le seul mécanisme 
de conduction mis en jeu. Notamment, un autre mécanisme pourrait ainsi contre balancer le 
courant induit par effet Schottky. La valeur du champ électrique étant renforcée au niveau de 
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l’interface nous laisse penser qu’il y aurait une injection de charges d’espace à l’interface 
électrode-élastomère diélectrique.   
- Les mesures I-t pour de longues durées de polarisation (entre 6h et 15h) dans les acryliques 
VHB4910 ont montré un caractère atypique lorsque les électrodes choisies étaient des pâtes 
conductrices. Ce comportement non conventionnel a été attribué à l’accumulation de charges 
d’espace au sein du polymère du fait d’une injection de charges depuis les électrodes 
(injection d’électrons de puis la cathode ; injection de trous à l’anode). 
- Les mesures de courant du VHB4910 sous précontrainte mécanique (étirement) ont montré 
sans équivoque la forte dépendance de la méthode d’étirement sur le comportement électrique 
du matériau. Il apparait intéressant d’appliquer une précontrainte biaxiale asymétrique car le 
courant de fuite mesuré est le plus faible. L’analyse de ce phénomène a montré que sous une 
précontrainte symétrique la conduction est assurée par effet Schottky, alors que dans le cas 
d’une précontrainte asymétrique la conduction est assurée par sauts des porteurs de charges. 
Sans pouvoir le démontrer, il semble cependant fort probable que sous précontrainte 
mécanique, une modification dans l’orientation des chaînes moléculaires du polymère soit à 
l’origine d’un changement de comportement et de la valeur du courant électrique. Enfin, 
comparativement au matériau non contraint, nous avons relevé que la température et la 
précontrainte favorisent toutes les deux l’augmentation du courant de fuite au sein du 
matériau. 
- Une loi de comportement du courant électrique en fonction du champ électrique appliqué à 
l’échantillon sous précontrainte a permis de déterminer les paramètres caractéristiques 
constituant cette loi empirique que nous avons également reportée pour différentes 
températures de fonctionnement. Ces lois peuvent maintenant être incorporées dans des 
modèles de conception de transducteurs pour mieux approcher la réalité de leurs performances.  
Concernant la tension de claquage et l’autocicatrisation 
Les phénomènes conduisant à l’autocicatrisation lors du claquage d’un film élastomère 
silicone (PDMS : sylgard 186) pour différentes électrodes montrent que la nature de 
l’électrode a une influence non négligeable sur la rigidité diélectrique de la structure 
électrode-silicone-électrode : 
 Dans le cas d’une électrode en GnP d’épaisseur trois fois plus élevée que le graphène, 
la valeur du champ de claquage obtenue est égale à celle d’électrodes en graphène. 
On peut donc raisonnablement penser que l’utilisation d’électrodes en GnP 
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d’épaisseur comparable à celles en graphène étudiées ici, permettrait d’obtenir des 
champs de claquage encore plus importants.  
 Indépendamment de la considération de la nature de l’électrode, le champ de claquage 
est nettement plus grand (augmentation de 70%) lorsque l’épaisseur d’électrode 
diminue d’un facteur 1000 dans des échelles micrométriques-nanométriques. 
 Le graphène a montré des potentialités intéressantes : la surface démétallisée et 
l’énergie dissipée sont faibles et le champ de claquage est élevé. 
 Nous avons souligné  qu’avec des électrodes épaisses l’énergie dissipée est 
faible (elle est comprise entre 8mJ et 18mJ). 
Par ailleurs, nous avons mis en évidence l’effet de l’épaisseur du film sur la tension de 
claquage qui accompagne l’autocicatrisation. Plus le film est épais plus la tension de claquage 
à laquelle se déroule l’autocicatrisation est élevée. 
Finalement, l’étude des propriétés diélectriques de la structure graphène-sylgard186-graphène 
nous a permis d’appréhender l’influence du graphène sur les performance des transducteur : 
 Des valeurs de constante diélectrique plus faibles avec ce type d’électrode, ce qui en 
fait un point un peu faible pour le rendement énergétique de conversion de l’énergie 
mécanique en énergie électrique (qui est fonction directement de la valeur de cette 
constante diélectrique) 
 Cependant, cette constante diélectrique a une dépendance moins grande en fonction de 
la température ce qui peut être intéressant dans l’utilisation de transducteurs soumis à 
une contrainte thermique.  
 Les pertes diélectriques de notre structure sont faibles ce qui constitue également un 
point positif pour les applications. 
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Perspectives 
 
Ces dernières années ont vu le domaine de recherche sur les transducteurs à base des 
élastomères diélectriques en pleine expansion. Plusieurs pistes nous paraissent intéressantes à 
étudier. 
 Etude du stockage de charges électriques dans le volume du polymère 
Ce point ne doit pas être négligé car la présence de charges piégées dans le volume du 
polymère va induire des renforcements locaux du champ électrique et donc une possible 
détérioration du matériau et par voie de conséquence des problèmes de fiabilité de 
l’application. De plus ce paramètre va impacter la valeur du champ réellement appliqué au 
matériau. Le G2Elab dispose d’un équipement expérimental de détection de ces charges 
d’espace dans de tels matériaux (méthode LIPP). A travers cet équipement, il serait alors 
possible de suivre le développement des charges d’espace au sein du matériau précontraint ou 
non et en fonction du champ électrique et de la température. Les informations recueillies 
permettraient alors de mieux cerner les mécanismes de conduction que nous avons identifiés 
au cours de cette thèse.  
 Investigation du phénomène d’autocicatrisation de l’élastomère 
silicone 
Les résultats présentés dans le quatrième chapitre sont encourageants, mais d’autres travaux 
sont nécessaires notamment pour améliorer les performances de la structure 
électrode/élastomère silicone.     
On pourrait très certainement faite une analyse chimique de la zone dégradée lors du claquage 
(par spectroscopie Raman par exemple et/ou infrarouge) pour évaluer le caractère conducteur 
du défaut (trou) créé. 
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Annexes 
Annexe A 
Mesure du courant de fuite en dc 
Keithley 6517B 
Nous avons utilisé l’électromètre Keithley 6517B pour réaliser des mesures I-t. Cet 
électromètre est piloté à l’aide d’un logiciel permettant de faire varier différents paramètres 
tels que la gamme de tension à balayer, le pas de balayage et le courant de compliance pour 
éviter le claquage du matériau. Une liaison GPIB IEEE 488 permet le pilotage par un ordinateur 
du Keithley et donne la possibilité d’effectuer des programmes de mesures.  
Un adaptateur co-axial/tri-axial permet de venir adapter l’entrée sur les pointes d’application. 
La sensibilité de la mesure est dépendante de la gamme utilisée par l’appareil. Lorsqu’on applique 
une tension et on mesure le courant, le Keithley change de gamme automatiquement afin 
d’assurer le meilleur suivi possible de l’évolution du courant. 
La figure A-1 présente le montage complet utilisé pour les mesures électriques.  
 
Figure A-1 : Dispositif expérimental pour les mesures du courant de fuite 
L’acquisition des données a été assurée par le logiciel LabVIEW spécifique à l’appareil de 
mesure. Au cours des mesures réalisées à l’aide de ce montage, notre échantillon est pris en 
sandwich entre deux électrodes. On place l’échantillon dans l’étuve, à température réglable, à 
l’intérieur de l’enceinte et on fixe deux microcontrôleurs avec des pinces crocodile, un pour 
l’application de la tension et l’autre pour la mesure du courant. La température de 
l’échantillon est contrôlée à l’aide du régulateur de température programmable. 
Echantillon 
Enceinte thermique (20°C-
80°C) 
Haute tension 
GPIB IEEE 488 
Logiciel LabVIEW 
Source haute tension (0-10kV) 
Keithley 6517B 
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Annexe B 
Machine de traction biaxiale 
L’étirement de nos échantillons a été réalisé au LaMCoS (Laboratoire de Mécanique des 
Contacts et des Structures à l’INSA de Lyon). 
La machine de traction biaxiale (machine d'essais-traction en croix) est conçue pour l'essai 
mono-axe ou bi-axe sur films, papier, élastomères et matériaux biologiques jusqu'à une force 
d'essais maximale de 2kN. Une plaque de base ronde, équipée de quatre vérins d'essais 
électromécaniques avec course standard de 200mm, est placée sur un châssis de base en 
profilé d’aluminium. 
 
Figure B-1 : Dispositif d’étirement de nos matériaux : machine de traction  biaxiale Zwick 
Ce dispositif est constitué de quatre mors mobiles qui permettent d’appliquer un étirement 
dans deux directions. 
Après étirement, l’épaisseur de l’échantillon est 1mm/𝝀2. Une fois que l'élastomère a été étiré 
et que toutes les relaxations mécaniques se sont produites (attente d'environ 30 minutes), ce 
dernier est pris en sandwich entre deux cadres rigides permettant de maintenir la précontrainte 
créée (cf. figure B-2). Pour supprimer toute déformation induite par le champ électrique 
Plaque de base ronde 
Vérin électromécanique 
Tige du piston 
Organe de 
pilotage de 
chaque mors 
EAP Mors 
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appliqué, l’échantillon est fixé à la surface du cadre par un scotch adhésif. Puis, il est retiré du 
dispositif de traction biaxiale.  
     
 
Figure B-2 : Dispositif pour réaliser l’étirement du polymère. (a) polymère en position initiale, 
(b) polymère étiré dans deux directions, (c) mise en place de masque pour le dépôt de l’électrode 
 
  
Etat de référence Etat précontraint 3*3 
Mors mobiles 
VHB4910 
(d’épaisseur 1mm) 
VHB4910 (d’épaisseur  111µm 
Masque 
Cadre plastique 
Electrode 
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